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Kurzfassung 
 
Das Ziel dieser Arbeit war es ein GDL-Wasser-Transportmodell auf Basis messbarer 
materialspezifischer Eigenschaften zu entwickeln. Hierzu wurde das „Moisture-
Diffusion“ Modell als Ansatz ausgewählt und die erforderlichen Modellparameter 
experimentell bestimmt.  
Die Kapillardruck-Sättigungskurven der untersuchten GDL-Materialien weisen eine 
breite Hysterese auf. Damit flüssiges Wasser in die Poren der GDL eindringen kann, 
müssen positive Kapillarkräfte aufgebracht werden. Ist das Wasser einmal in den 
Poren fixiert, sind  negative Kapillardrücke erforderlich, um es wieder vollständig 
auszutragen.  
Die Untersuchungen zur effektiven Permeabilität zeigen, dass beim Durchströmen 
von GDL-Materialien mit typischen Wassermassenströmen der Druckverlust haupt-
sächlich durch die MPL bestimmt wird. Der Druckverlust im GDL-Material an sich ist 
eher gering, so dass sich auch eine geringe Flüssig-Wasser-Sättigung einstellt.  
Neben den ex-situ Versuchen wurden im Rahmen dieser Arbeit auch Messungen an 
einem Brennstoffzellen-Prüfstand durchgeführt. Die Ergebnisse zeigen, dass im 
Zellbetrieb unter feuchten Bedingungen deutlich höhere Sättigungen auftreten, als 
bei den Permeabilitätsmessungen mit äquivalenten Wasser-Massenströmen. Die 
höhere Sättigung in den in-situ Versuchen resultiert aus der Kondensation von 
Wasser in der GDL.  
Mit den experimentell ermittelten Modellparametern wurden verschiedene Simu-
lationen durchgeführt. Die Simulationsergebnisse zeigen, dass sich mit dem 
typischerweise in der Literatur verwendeten Modell-Ansatz nur sehr geringe 
Sättigungen ergeben, analog zu den Permeabilitätsversuchen.  
Daraufhin wurde das Modell erweitert, so dass für das kondensierte Wasser anstelle 
der Füllkurve nun die Austragskurve der Kapillardruck-Sättigungshysterese 
angewendet wird. Dadurch wird berücksichtigt, dass das Füllen der Poren infolge von 
Kondensation von innen heraus stattfindet und somit nicht vom Kapillardruck 
abhängig ist. Die Simulationsergebnisse mit dem modifizierten nicht-isothermen 
Modell zeigen eine gute Übereinstimmung mit den in-situ gemessenen Sättigungen. 
 
  
 
Abstract 
 
The aim of this work was to develop a GDL water transport model based on 
measurable material specific properties. Therefore the Moisture Diffusion model was 
chosen as modelling approach and the required input parameter were determined 
experimentally. 
Capillary pressure saturation curves of the analysed materials show a wide 
hysteresis. Positive capillary pressures are needed to push water into the pores of a 
GDL. Once the water is fixed inside of a pore negative capillary pressures are 
required to remove the water completely. 
The examinations of effective permeability show that pressure drop over GDL 
thickness is dominated by the micro porous layer if typical liquid water flow rates are 
applied. The pressure drop in the GDL substrate is very low resulting in a low liquid 
water saturation. 
Additional to the ex-situ determinations in-situ tests were conducted. The results 
show that under wet operating conditions higher liquid water saturations are achieved 
compared to the ex-situ permeability measurements with equivalent liquid water flow 
rates. The higher liquid water saturation observed in in-situ tests is caused by 
condensation of water inside the GDL. 
The experimentally found data were used to conduct different simulations. The 
simulation results show that the modelling approach typically used in literature leads 
to very low saturations, analogue to the permeability measurements. 
In consequence the model was expanded by the drainage part of the capillary 
pressure saturation hysteresis which is applied for condensed water instead of the 
filling curve. This is to reflect that filling of a pore due to condensation occurs from 
inside out and thus is not depending on capillary pressure. The simulation results 
based on a modified non-isothermal model agree very well with in-situ measured 
saturations. 
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1 Einleitung 
 
1.1 Motivation 
 
Die gesetzlichen Vorgaben zur Emission von Kohlenstoffdioxid im Automobilbereich 
verschärfen sich weltweit.  Derzeit wird in der Europäischen Union ein Grenzwert von 
95 gCO2/km ab dem Jahr 2020 diskutiert.  
Bei aktuellen Flottenemissionen von durchschnittlich 130-150 gCO2/km (Stand 2010), 
sind alle Automobilhersteller gezwungen, alternative Antriebskonzepte zu entwickeln, 
um die Flottenemissionen zu reduzieren [1]. Ein besonders wirksames Mittel dazu 
sind Fahrzeuge die kein Kohlenstoffdioxid direkt emittieren.  
Dazu zählen Fahrzeuge, die rein Batterie elektrisch oder durch Kombination von 
Batterie und Brennstoffzelle angetrieben werden. Während rein Batterie betriebene 
Fahrzeuge zunehmend in Serie produziert werden, ist derzeit noch kein Brennstofff-
zellenfahrzeug am Markt erhältlich.  
Der Hauptgrund dafür sind die zu hohen Kosten, die mit der Produktion eines 
Brennstoffzellenfahrzeugs verbunden sind. Das Ziel aktueller Forschungs- und 
Entwicklungsarbeiten ist es daher, alle Komponenten des Brennstoffzellenantriebs 
dahingehend zu optimieren, dass die Gesamtkosten reduziert werden.  
Für eine automobile Polymer-Elektrolyt-Membran-Brennstoffzelle (PEMFC) bedeutet 
dies, eine Optimierung der einzelnen Zellkomponenten. Dazu zählen die Polymer-
Elektrolyt-Membran, die Katalysatorschicht, die Gasdiffusionslage (GDL) und die 
Strömungsverteilerplatte.  
Die Gasdiffusionslage befindet sich zwischen der Katalysatorschicht und der 
Strömungsverteilerplatte und dient dazu die Reaktionsgase, Wasserstoff auf der 
einen und Sauerstoff auf der anderen Seite, homogen über die Katalysatorschicht zu 
verteilen. Zudem muss auf der Sauerstoffseite das entstehende Produktwasser 
abtransportiert werden. 
Der effiziente Abtransport des flüssigen Produktwassers von der Katalysatorschicht, 
durch die Gasdiffusionslage hindurch zur Strömungsverteilerplatte, spielt eine ent-
scheidende Rolle für die Leistungsfähigkeit der Zelle. Eine übermäßige Flutung von 
Porenräumen in der Gasdiffusionslage behindert die Versorgung der Katalysator-
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schicht mit Reaktionsgas und kann unter ungünstigen Umständen zu einem 
Zusammenbruch der Reaktion führen. Die komplexen Vorgänge beim Wasser-
transport in der Gasdiffusionslage erfordern rechnergestützte Methoden zur weiteren 
Materialoptimierung. 
 
 
1.2 Aufgabenstellung und Vorgehensweise 
 
Im Rahmen dieser Arbeit sollen die Transporteffekte in der Gasdiffusionslage einer 
automobilen Polymer-Elektrolyt-Membran-Brennstoffzelle mittels experimenteller 
Methoden und Simulation näher untersucht werden. Dabei soll der Flüssig-Wasser-
Transport durch die Porenstruktur der Gasdiffusionslage im Vordergrund der 
Untersuchungen stehen.  
Basierend auf einer breiten Literaturstudie soll eine grundlegende Modellvorstellung 
des Flüssig-Wasser-Transportes durch die Gasdiffusionslage entwickelt werden. 
Messverfahren für kritische Materialeigenschaften im Zwei-Phasen-Gebiet wie 
Sättigungskurven und effektive Permeabilitäten sollen entwickelt und auf aktuelle 
Materialien angewendet werden. Auf Basis der Messergebnisse soll ein Simulations-
modell entwickelt und validiert werden, das den Flüssig-Wasser-Transport durch die 
Gasdiffusionslage zuverlässig beschreibt. 
Zur Bearbeitung der Aufgabenstellung werden in Kapitel 2 zunächst Stofftransport-
modelle aus der Literatur vorgestellt und miteinander verglichen. Darauf basierend 
wird ein geeignetes Modell ausgewählt und auf die wesentlichen Modellparameter 
eingegangen. 
Daran anschließend werden in Kapitel 3 die benötigten Modellparameter experimen-
tell bestimmt. In Kapitel 4 werden Versuche an einem Brennstoffzellen-Prüfstand 
beschrieben, die zur Modellvalidierung dienen. 
Mit den zuvor bestimmten Modellparametern werden Simulationen des Flüssig-Was-
ser-Transportes durch die Kathoden-Gasdiffusionslage einer Polymer-Elektrolyt-
Membran-Brennstoffzelle bei verschiedenen Betriebsbedingungen durchgeführt. In 
Kapitel 5 werden die Simulationsergebnisse  mit den in-situ Messungen verglichen. 
Abschließend findet in Kapitel 6 eine Diskussion der Ergebnisse statt. 
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2 Stofftransportmodelle für poröse Medien 
 
In der Literatur werden verschiedene Modelle zur Beschreibung des Zwei-
Phasentransports in porösen Medien aufgeführt. Abb. 2-1 zeigt eine Übersicht der 
Modellansätze die zur Abbildung des Flüssig-Wassertransports in den porösen 
Schichten einer Brennstoffzelle verwendet werden.      
Die beschriebenen Modelle lassen sich aufgrund der verwendeten Größenskala in 
zwei Gruppen unterteilen. „Macro-scale“ Modelle betrachten Elemente mit 
Mindestabmaßen von mehreren hundert Mikrometern, während „Micro- und nano-
scale“ Modelle Volumenelemente bis in den Nanometerbereich abbilden können. 
Innerhalb der zwei Gruppen gibt es verschiedene Modellierungsansätze, die sich 
durch die verwendeten Methoden unterscheiden.  
 
Abb. 2-1: Modellansätze zur Beschreibung des Flüssig-Wassertransports in Brennstoffzellen  
 
Im Bereich der „macro-scale“ Modelle werden diverse volumengemittelte Ansätze in 
der Literatur beschrieben, die sich durch die getroffenen Annahmen und 
Vereinfachungen voneinander unterscheiden [2-19]. Im Bereich der „micro-“ und 
Modellierungsansätze zur 
Beschreibung  des 
Wassertransportes in der GDL
Macro-scale Volume averaging (CFD)
Multi-Phase
Mixture
Moisture Diffusion
Porosity Correction
Micro-/meso/nano-
scale
Pore-Network
Lattice-Boltzmann 
(BGK, MRT)
Pore (Full)-
Morphology
Volume- Of-Fluid
Moleküldynamik
2 Stofftransportmodelle für poröse Medien 
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„nano-scale“ Modellierung unterscheiden sich die Ansätze aufgrund der jeweils 
angewandten Methode zur Struktur- und Strömungsmodellierung [20-36] .  
In diesem Kapitel werden die verschiedenen Modellansätze vorgestellt und 
hinsichtlich der Eignung für diese Arbeit bewertet. Nach der Modellauswahl werden 
die benötigten  Materialparameter identifiziert und erläutert. 
 
 
2.1 Literaturüberblick: Makroskopische Modelle 
 
In den „volume averaging“ Ansätzen wird das poröse Material als homogenes 
Medium betrachtet, so dass die Eigenschaften, wie Permeabilität, Porosität und 
Sättigung, über ein repräsentatives Elementarvolumen (REV) gemittelt werden 
können. Zur Beschreibung der Strömung durch das poröse Medium werden die 
Transportgleichungen mittels der finiten Elemente Methode (FEM) oder der finiten 
Volumen Methode (FVM) gelöst.  
 
2.1.1 Multi-Fluid-Modell 
 
Der allgemeinste volumengemittelte Ansatz ist das Multi-Fluid-Modell. In diesem 
Ansatz wird die Strömung durch das poröse Medium durch einen gekoppelten Satz 
an Erhaltungsgleichungen beschrieben. Für jede einzelne Phase in der betrachteten 
Strömung wird ein eigener Satz an Erhaltungsgleichungen formuliert. Die Kopplung 
der Phasen erfolgt über Modellparameter, die vom Phasenwechsel oder der 
Sättigung des porösen Mediums beeinflusst werden [37].   
Die Massenbilanz unter stationären Bedingungen liefert Gl. 2-1 für die Gasphase und 
Gl. 2-2 für die flüssige Phase, 
 
( ) pgg muρ ′′′=⋅∇ &  Gl. 2-1 
( ) pll muρ ′′′−=⋅∇ &  Gl. 2-2 
  
2.1 Literaturüberblick: Makroskopische Modelle 
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mit den Phasendichten gρ , lρ , den mittleren Phasengeschwindigkeiten gu , lu , sowie 
dem volmenbezogenen Massenstrom pm ′′′&  der die Phasenänderung aufgrund von 
Kondensation und Verdampfung berücksichtigt.  
Unter Einbeziehung des Darcy-Ansatzes für Strömungen durch poröse Medien kann 
die Impulserhaltung für die Gasphase mit Gl. 2-3 formuliert werden [37]. Für die 
flüssige Phase ergibt sich entsprechend Gl. 2-4. 
 
g
g
g
g P
μ
k
u ∇−=  Gl. 2-3 
l
l
l
l P
μ
k
u ∇−=
 
Gl. 2-4 
 
In Gl. 2-3 und Gl. 2-4 bezeichnen  und  die phasenspezifischen Permeabilitäten 
des porösen Materials,  und  die dynamischen Viskositäten der Phasen, und 
und  die Drücke in der Gas- und Flüssigphase.  
Zum Lösen des Gleichungssystems bestehend aus vier Gleichungen und sieben 
Unbekannten ( , , 	 
,,,,), sind mindestens drei weitere voneinander 
unabhängige Gleichungen notwendig. Das Gleichungssystem wird erweitert durch 
die Definition des Kapillardrucks  gemäß Gl. 2-5 und den Zusammenhang von 
Kapillardruck und Sättigung  des porösen Materials mit der flüssigen Phase nach 
Gl. 2-6. 
 
glc PPP −=  Gl. 2-5 
( )lcc SPP =  Gl. 2-6 
 
Neben dem Kapillardruck sind auch die phasenspezifischen Permeabilitäten 
abhängig vom Sättigungsgrad der jeweiligen Phase im porösen Medium [38]. Mit Gl. 
2-7 und Gl. 2-8 findet eine weitere Kopplung der Gasphase mit der Flüssigphase 
statt. 
 
2 Stofftransportmodelle für poröse Medien 
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( )lg Sfk −= 1  Gl. 2-7 
( )ll Sfk =  Gl. 2-8 
 
Das Gleichungssystem wird vervollständigt durch einen Ausdruck für den Netto-
massenstrom zwischen den zwei Phasen, der sich aufgrund von Kondensation und 
Verdampfung einstellt. Der Nettomassenstrom kann nach Gl. 2-9 aus der Differenz 
des kondensierten Massenstroms  	  und des verdunsteten Massenstroms  	 
 
berechnet werden.  
 
( )( )TPPkkmmmm sOHOHgevapkondpevapkondp ,, 22,, −=−= &&&&  Gl. 2-9 
 
Die Größe des Nettomassenstroms ist abhängig von der Differenz aus Wasser-
dampfpartialdruck OHgP 2,  und Sättigungsdampfdruck ( )TP sOH ,2  im betrachteten 
Volumenelement und den Phasenwechselkoeffizienten   und 
. 
Mit den Gl. 2-1 bis Gl. 2-9 kann der konvektive Stofftransport eines Zwei-Phasen-
gemisches in einem porösen Medium beschrieben werden.  
In der Gasdiffusionlage einer PEM-Brennstoffzelle muss zusätzlich zur Konvektion 
auch der Stofftransport durch Diffusion berücksichtigt werden. Die Sauerstoff –Dif-
fusion vom Kanal der Strömungsverteilerstruktur durch die GDL hindurch zur 
Katalysatorschicht beeinflusst in hohem Maße die Leistungsfähigkeit einer PEM-
Brennstoffzelle. Aus diesem Grund wird das Wassertransport-Modell durch einen 
geeigneten Ansatz zur Beschreibung des diffusiven Stofftransports erweitert.  
Für die Diffusion einer Komponente in einem Mehrkomponentengemisch kann die 
Stefan-Maxwell-Gleichung verwendet werden [37]. 
 
∑
≠=
′′−′′
=∇
n
ijj
eff
ij
jiij
i D
nxnx
c
,1
&&
 Gl. 2-10 
 
In Gl. 2-10 bezeichnet  die Stoffmengenkonzentration einer Komponente, , den 
Stoffmengenanteil und jin ,′′& den flächenbezogenen Stoffmengenstrom. Der effektive 
2.1 Literaturüberblick: Makroskopische Modelle 
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Diffusionskoeffizient 

 einer Gasphasenkomponente ist nach Gl. 2-11 abhängig 
von der Porosität und der Tortuosität des porösen Materials [39]. 
 
( )
( ) ( )SDDSτ
SεD effijij
eff
ij ==  Gl. 2-11 
 
Die Porosität  und die Tortuosität  wiederum werden von der Sättigung des 
porösen Materials mit der flüssigen Phase beeinflusst. Demzufolge kann der effektive 
Diffusionskoeffizient einer Gasphasenkomponente als Funktion der Sättigung 
formuliert werden. 
Für ein Mehrkomponenten Gemisch in dem eine Komponente eine deutlich höhere 
Konzentration aufweist, als die anderen Komponenten, kann von binärer Diffusion 
ausgegangen werden. Das bedeutet es wird nur die Diffusion zwischen einer 
Komponente und der Komponente mit der größten Konzentration betrachtet. Mit 
dieser Annahme kann die Massenbilanz für eine Komponente im Gasgemisch unter 
stationären Bedingungen mit Gl. 2-12 ausgedrückt werden [37].   
   
( ) ( ) AAeffAAg SDu &+∇⋅∇=⋅∇ ρρ  Gl. 2-12 
 
Der Phasenwechsel einer Komponente im Gasgemisch wird in Gl. 2-12 durch den 
Quellenterm 	 berücksichtigt.  
Im Multi-Fluid-Modell können aufgrund des allgemeinen Ansatzes die Wechsel-
wirkungen zwischen der flüssigen und der gasförmigen Phase und die Austausch-
prozesse zwischen den Phasen sehr umfassend berücksichtigt werden. Durch die 
große Anzahl an Variablen ist dazu allerdings ein erheblicher Rechenaufwand 
erforderlich [37].  Aus dem Multi-Fluid-Ansatz können durch Vereinfachungen weitere 
Modelle abgeleitet werden, die weniger rechenintensiv sind. 
 
2.1.2 „Moisture Diffusion“-Modell 
 
Das „Moisture Diffusion“-Modell basiert auf der „Unsaturated Flow“-Theorie und  
berücksichtigt ausschließlich Kapillarkräfte als treibende Kraft für den Flüssigwasser-
2 Stofftransportmodelle für poröse Medien 
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transport durch das poröse Medium. Daher muss die Erhaltungsgleichung nur für die 
flüssige Phase gelöst werden, wodurch der Rechenaufwand im Vergleich zum Multi-
Fluid-Modell verringert wird [37].  
Aus der Massenbilanz (Gl. 2-2 ), der Impulserhaltung (Gl. 2-4) und der Definition des 
Kapillardrucks (Gl. 2-5) in Kapitel 2.1.1 ergibt sich für stationäre Bedingungen und 
unter Vernachlässigung der Gasphase die Massenbilanz für die flüssige Phase nach 
Gl. 2-13. 
pc
l
l
l mP
μ
k
ρ ′′′=




 ∇−⋅∇ &  Gl. 2-13 
 
Der Kapillardruck ist abhängig von der Sättigung des porösen Materials, so dass Gl. 
2-14 formuliert werden kann.   
 
l
l
c
c sds
dP
P ∇=∇  Gl. 2-14 
 
Mit der Definition der Kapillardiffusion nach Gl. 2-15, ergibt sich die Massenbilanz für 
die flüssige Phase gemäß Gl. 2-16. 
 
( )
l
c
l
ll
l ds
dP
μ
kρ
sD −=
 
Gl. 2-15 
( )( ) pll mssD ′′′=∇⋅∇ &  Gl. 2-16 
 
Das „Moisture Diffusion“-Modell liefert in Abhängigkeit der Stoff- und Material-
parameter die Sättigung des porösen Mediums mit der betrachteten flüssigen Phase. 
Ist die Sättigung bekannt, kann der Einfluss auf den effektiven Diffusionskoeffizienten 
eines Gases nach Gl. 2-11 in Kapitel 2.1.1 bestimmt werden. 
Das „Moisture Diffusion“-Modell wird in der Literatur zur Beschreibung des Flüssig-
Wasser-Transports der Kathoden-GDL einer PEMFC verwendet, wenn davon ausge-
gangen werden kann, dass der Druck in der Gasphase im betrachteten Segment 
konstant ist [3, 13, 19].  
Der Gasphasendruck in der GDL einer PEMFC ist abhängig von der eingesetzten 
Strömungsverteilerstruktur. Wird das Gas über gerade, parallele Kanäle zugeführt 
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und ist die Strömungsgeschwindigkeit im Kanal hoch genug, dass Wassertropfen 
ausgetragen werden, dann ist der Druckgradient von Kanal zu Kanal gleich null. 
Werden hingegen Zellen mit Serpentinen oder ineinandergreifenden Kanälen als 
Strömungsverteiler betrachtet, muss der Druckgradient zwischen den Kanälen 
berücksichtigt werden. In diesem Fall ist das „Moisture-Diffusion“-Modell ungeeignet, 
da nicht von konstantem Gasdruck ausgegangen werden kann. Um den Einfluss der 
Gasphase auf den Flüssig-Wasser-Transport in der GDL zu berücksichtigen, kann 
als Alternative zum Multi-Fluid-Ansatz das „Mixture“-Modell verwendet werden.  
 
2.1.3 „Mixture“-Modell 
 
Das „Mixture“-Modell betrachtet die Phasen, die durch das poröse Medium strömen, 
als Gemisch, wodurch das Mehr-Phasenproblem auf ein Ein-Phasensystem reduziert 
wird. Im Vergleich zum Multi-Fluid-Ansatz weist das Mixture-Modell eine geringere 
Anzahl an Variablen auf, so dass der Rechenaufwand verringert wird [37].  
Die Erhaltungsgleichungen werden  für das Gemisch und die Gemisch-Komponenten 
formuliert. Für stationäre Bedingungen ergeben sich für das Gemisch die Massen-
bilanz nach Gl. 2-17 und die Impulsbilanz nach Gl. 2-18, 
 
( ) 0=⋅∇ uρ  Gl. 2-17 
P
ρν
K
u ∇−=
 
Gl. 2-18 
 
mit der Gemisch-Dichte , der Leerrohrgeschwindigkeit des Gemisches , der 
Permeabilität , der kinematischen Viskosität des Gemisches  und dem Druck . 
Die Massenbilanz für eine Gemischkomponente ist in Gl. 2-19 dargestellt [37]. 
 
( ) ( ) ( )[ ] 

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
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Gl. 2-19 
 
Darin bezeichnet  ! den Advektionskorrekturfaktor, "! den Massenanteil, # die 
reduzierte Sättigung,  den Diffusionskoeffizienten, $ die Porosität und % den 
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relativen Massenstrom. Der Advektionskorrekturfaktor berücksichtigt die 
unterschiedlichen Geschwindigkeitsfelder der einzelnen Gemisch-Komponenten und 
wird aus den „relativen Mobilitäten“ & und & der gasförmigen und der flüssigen 
Phase nach Gl. 2-20 bestimmt [37].  
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=  Gl. 2-20 
 
Die „relativen Mobilitäten“ können aus den relativen Permeabilitäten rgk  und rlk  des 
porösen Mediums für die Gemischkomponenten und den kinematischen Viskositäten 
gυ  und lυ  mit Gl. 2-21 und Gl. 2-22 berechnet werden [37].  
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Gl. 2-21 
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Gl. 2-22 
 
Der relative Massenstrom in Gl. 2-19 ergibt sich nach Gl. 2-23 für die Flüssigphase, 
wenn ausschließlich Kapillardiffusion berücksichtigt wird. Für den Massenstrom der 
Gasphase gilt Gl. 2-24.  
 
l
l
clgl s
ds
dPkj ∇





=
υ
λλ
 
Gl. 2-23 
lg jj −=  Gl. 2-24 
 
Mit den relativen Massenströmen können die phasenspezifischen Geschwindigkeiten 
nach Gl. 2-25 und Gl. 2-26 berechnet werden. 
  
g
ggg juu += ρλρ  Gl. 2-25 
l
lll juu += ρλρ  Gl. 2-26 
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Die Sättigung des porösen Mediums mit der flüssigen Phase wird nach Gl. 2-27 
ermittelt.  
 
sl
sOH
ls ρρ
ρρ
−
−
=
2
 
Gl. 2-27 
 
Darin bezeichnet '() die gesamte Masse an Wasser pro Volumeneinheit, * die 
Wasserdampfmasse pro Luftvolumen im gesättigten Zustand und 
 
die Masse an 
flüssigem Wasser pro Volumeneinheit bei vollständiger Sättigung des porösen 
Materials.   
Der effektive Diffusionskoeffizient für das Mehrphasengemisch  in Gl. 2-19 wird aus 
Gl. 2-28 berechnet. 
 
∑=
k
kkk DsρDρ  Gl. 2-28 
 
Der effektive Diffusionskoeffizient einer Komponente  ist analog zum Multi-Fluid-
Modell abhängig von der Sättigung des porösen Materials mit der flüssigen Phase 
(Vgl. Gl. 2-11).  
Um die Zwei-Phasenströmung in der Kathoden-GDL einer PEMFC zu beschreiben, 
wurde das „Mixture“-Modell zunächst unter der Voraussetzung verwendet, dass 
isotrope Materialeigenschaften und isotherme Bedingungen vorherrschen [4, 6, 11]. 
Eine spätere Erweiterung des „Mixture“-Modells zeigt jedoch, dass auch anisotrope 
GDL-Eigenschaften und nicht-isotherme Bedingungen berücksichtigt werden kön-
nen [18]. 
 
2.1.4  „Porosity Correction“-Modell 
 
Im Gegensatz zum „Moisture Diffusion“-Modell, in dem nur die Flüssigphase 
berücksichtigt wird, betrachtet das „Porosity Correction“-Modell nur die Gasphase. 
Der Einfluss der Sättigung auf den Transport der Gasphase wird durch die Änderung 
des freien Porenvolumens $ nach Gleichung 2-29 beschrieben. 
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Gl. 2-29 
 
Die Temperatur und die Sättigung werden iterativ anhand der inneren Energie und 
der Dichte des Wassers im System berechnet [8]. Das „Porosity-Correction“-Modell 
eignet sich zur Beschreibung der Zwei-Phasen in einer GDL nur für Bedingungen, 
bei denen eine sehr geringe Sättigung zu erwarten ist [37]. In der Literatur wird das 
„Porosity-Correction“-Modell verwendet, um die Verteilung der Flüssig-Wasser-
Sättigung nach Kondensation zu untersuchen [8]. Aus dieser  Untersuchung geht 
hervor, dass für eine quantitative Bestimmung der Flüssig-Wasser-Sättigung das 
„Porosity-Correction“-Modell ungeeignet ist.  
 
 
2.2 Literaturüberblick: Mikroskopische Modelle 
 
In den Strukturmodellen wird die Mikrostruktur des porösen Materials abstrahiert 
oder mit geeigneten Verfahren visualisiert und modelliert. Die Strömung durch das 
poröse Medium wird durch die Wechselwirkung zwischen Fluid und Mikrostruktur 
beschrieben. 
 
2.2.1  „Pore network“-Modell 
 
In „Pore network“-Modellen wird die komplexe Mikrostruktur des porösen Mediums 
vereinfacht durch ein Netzwerk aus Poren und Porenverbindungen abgebildet. Für 
die Form der Poren und der Porenverbindungen werden einfache Geometrien, wie 
beispielsweise Würfel, Quader, Kugeln und Zylinder verwendet. Die Größe der Poren 
und Porenverbindungen werden so angepasst, dass charakteristische Eigenschaften 
des realen Materials, wie Porosität und absolute Permeabilität, möglichst genau vom 
modellierten Netzwerk abgebildet werden. 
Der Stofftransport innerhalb des Porennetzwerks kann bei einphasiger Durch-
strömung und zylinderförmigen Porenverbindungen beispielsweise durch das Gesetz 
von Hagen-Poiseuille nach Gl. 2-30 beschrieben werden [30]. 
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Gl. 2-30 
 
Der Volumenstrom zwischen zwei Poren +	  ist abhängig von dem Radius , und der 
Länge - der Porenverbindung, sowie der dynamischen Viskosität . der durch-
strömenden Phase und der Druckdifferenz ∆0. 
Für die Modellierung einer Zwei-Phasenströmung durch das Porennetzwerk müssen 
die Wechselwirkungen zwischen den Phasen und der Mikrostruktur berücksichtigt 
werden. In der Literatur wird dazu Gl. 2-31 verwendet, die auch als Washburn-
Gleichung bekannt ist [40]. 
 
r
Pc
θσ cos2
=
 
Gl. 2-31 
 
Darin bezeichnet  den Kapillardruck, 1 die Grenzflächenspannung zwischen 
flüssiger und gasförmiger Phase, 2 den Kontaktwinkel zwischen der flüssigen Phase 
und der Feststoffmatrix und , den Radius der Porenverbindung.  
Die flüssige Phase gelangt nur dann in die nächste benachbarte Pore oder 
Porenverbindung wenn die Druckdifferenz zwischen der flüssigen und der 
gasförmigen Phase größer ist als der Kapillardruck. Das Eindringen der flüssigen 
Phase erfolgt solange bis sich eine stationäre Verteilung der Phasen einstellt. 
Bei Zwei-Phasenströmungen in porösen Medien können verschiedene Ver-
drängungsregime auftreten [41]. Welches Regime vorherrscht, hängt davon ab, ob 
kapillare oder viskose Kräfte überwiegen. Dominieren viskose Kräfte den 
Stofftransport, dann wird von „Viscous fingering“ für die Bewegung der flüssigen 
Phase ausgegangen. Wird die Strömung hingegen überwiegend durch Kapillarkräfte 
hervorgerufen, so stellt sich „capillary fingering“ ein. „Stable displacement“ tritt auf 
wenn eine geschlossene Flüssigphasenfront durch das Porennetzwerk strömt, also 
sowohl viskose als auch kapillare Kräfte wirken.  
In der GDL einer PEMFC bei typischen Betriebsbedingungen wird davon ausgegan-
gen, dass Kapillarkräfte dominieren und sich daher „capillary fingering“ einstellt [27]. 
Im „Pore-Network“-Modell kann „capillary fingering“ durch den sogenannten „invasion 
percolation“-Algorithmus beschrieben werden [42]. Bei diesem Algorithmus wird 
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Wasser an einer Seite des Porennetzwerks mit konstantem Druck zugeführt. Das 
Wasser strömt entlang derjenigen Poren und Porenverbindungen deren Widerstand 
kleiner ist als der vorgegebene Kapillardruck bis es auf der gegenüberliegenden 
Seite aus dem Netzwerk austritt. Die sich dabei einstellende Sättigung und 
Sättigungsverteilung ist abhängig von dem Kapillardruck. 
 
2.2.2 „Lattice Boltzmann“-Modell 
 
In „Lattice Boltzmann“-Modellen werden große Gruppen von Partikeln betrachtet, die 
sich auf einem Gitter bewegen und miteinander kollidieren können [28]. An jedem 
Gitterpunkt gibt es eine endliche Anzahl an Richtungen, in die sich ein Partikel 
bewegen kann. Partikel die sich in die gleiche Richtung bewegen, werden zu einer 
Gruppe zusammengefasst. 
Die Bewegung der Partikel erfolgt durch Strömen und Kollidieren. Strömen bedeutet, 
dass sich alle Partikel zum nächsten Gitterpunkt entlang der Bewegungsrichtung 
bewegen. Beim Kollidieren treffen alle Partikel, die einen Gitterpunkt erreicht haben, 
aufeinander und kollidieren unter Erhaltung der Masse und des Impulses. 
Für die Simulation von Strömungen mit der Lattice Boltzmann Methode kann Gl. 2-32 
verwendet werden [26, 29, 43]. 
 
( ) ( ) ( )( )txftxftttexf iiii ,Ω,Δ,Δ rrrr =−++  Gl. 2-32 
 
Darin bezeichnet 3 die Verteilungsfunktion einer realen Variable, 45 den Ge-
schwindigkeitsvektor, ∆6 einen Zeitschritt und Ω den Kollisions-Operator. Die reale 
Variable beschreibt die Masse pro Einheitsvolumen derjenigen Partikel, die sich mit 
derselben Gittergeschwindigkeit bewegen. Die Anzahl der Gittergeschwindigkeiten, 
die betrachtet werden ist abhängig von dem gewählten Gittermodell. Typische Gitter-
modelle sind zwei- oder dreidimensional und berücksichtigen 9 bis 27 Geschwindig-
keiten (z.B. D2Q9, D3Q15, D3Q19, D3Q27) [44].        
Zur Beschreibung des Kollisions-Operators in Gl. 2-32 werden in der Literatur ver-
schiedene Ansätze verfolgt. Bei einphasiger Durchströmung wird in Lattice-
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Boltzmann-Modellen häufig das Bhatnagar-Gross-Krook (BGK) Kollisionsmodell 
nach Gl. 2-33  verwendet [28, 43]. 
τ
ff eqii
i
−
−=Ω  Gl. 2-33 
 
Darin ist 3
8die Gleichgewichtsverteilung und  die Relaxationszeit. Die Gleichge-
wichtsverteilung kann anhand der makroskopischen Größen, Dichte und Geschwin-
digkeit, nach Gl. 2-34 ermittelt werden [26].  
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Darin bezeichnet 9 den Gewichtungsfaktor,  die makroskopische Dichte, :5 die 
makroskopische Geschwindigkeit und ; die isotherme Schallgeschwindigkeit, die mit 
Gl. 2-35 aus der spezifischen Gaskonstante <; und der Temperatur = berechnet 
wird.  
TRc sS =  Gl. 2-35 
 
Der Gewichtungsfaktor ist von dem gewählten Gittermodell und der betrachteten 
Bewegungsrichtung abhängig.  Zur Beschreibung der Relaxationszeit in Gl. 2-33 wird 
im Bhatnagar-Gross-Krook-Modell ein „single time relaxing“- Ansatz verwendet. Das 
„single time relaxing“-Modell basiert auf der Annahme, dass alle Gittergeschwindig-
keiten im Rahmen derselben Zeitskala abgeschwächt werden [28]. Mit dieser 
Voraussetzung ergibt sich ein Zusammenhang von Relaxationszeit  und 
kinematischer Viskosität υ  nach Gl. 2-36 [44]. 
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Ein anderer Ansatz zur Beschreibung des Kollisions-Operators basiert auf einem 
„multiple relaxation time“-Modell  [22]. Im Unterschied zum „single time relaxing“- 
Ansatz können im „multiple relaxation time“-Modell verschiedene Relaxationszeiten 
berücksichtigt werden. Zur Simulation der Strömung von zwei Phasen, die sehr 
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unterschiedliche Viskositäten und Dichten aufweisen, wird der „multiple relaxation 
time“-Ansatz als geeigneter angesehen [22].   
Die komplexe Struktur des porösen Mediums muss beschrieben werden, damit die 
Lattice-Boltzmann-Methode zur Beschreibung der Strömung angewendet werden 
kann. Zum einen kann die poröse Struktur durch stochastische Methoden (z.B. 
Monte Carlo Simulation) generiert werden. Dazu werden beispielsweise der 
Durchmesser und die Orientierung der Kohlenstofffasern vorgegeben [28]. Eine 
weitere Möglichkeit zur Strukturgenerierung ist die „Dissipative Particle Dynamics“-
Methode, bei der die Porosität und eine charakteristische Porengröße als Basis 
dienen [22]. Außerdem kann die „LB Stokes/Brinkmann“-Gleichung und die „LB solid 
obstacle modeling“-Methode verwendet werden, um die poröse Struktur eines 
Gasdiffusionsmaterials abzubilden [26].  
Die Wechselwirkungen zwischen Fluid und Feststoff können durch verschiedene 
Methoden beschrieben werden. Um die Grenzflächeneigenschaften wie Oberflächen-
spannung und Kontaktwinkel zwischen Fluid und Feststoff in LB-Modellen zu berück-
sichtigen, kann eine Formulierung der freien Energie verwendet werden [22, 29]. 
Allerdings wird in diesem Ansatz nur der statische Kontaktwinkel betrachtet. 
Ein weiterer Ansatz, um Wechselwirkungen zwischen Fluid und Feststoff zu berück-
sichtigen, basiert auf der Beschreibung von Interaktionen zwischen Partikeln ver-
chiedener Phasen [26]. Die Feststoffstruktur wird dabei als Phase mit konstanter 
Dichte betrachtet. In diesem Ansatz werden die Wechselwirkungskräfte zwischen 
den Partikeln durch definierte Parameter abgebildet. Durch Variation der Parameter 
kann die Benetzbarkeit der Mikrostruktur bezüglich einer Phase angepasst werden.  
 
 
2.2.3 „Volume of Fluid“-Modell 
 
Die „Volume of Fluid“-Methode (VOF) kann zur Verfolgung der Phasengrenzfläche 
einer Zwei-Phasenströmung verwendet werden. Dazu wird der Phasenraum in 
regelmäßige Flächen- bzw. Volumenelemente (2D/3D) aufgeteilt und jedem Element 
ein Füllgrad bezogen auf eine Phase zugewiesen.  
Der Füllgrad beschreibt den Anteil einer Phase in einem Element und kann somit 
Werte von 0 bis 1 annehmen. Ist ein Volumen- bzw. Flächenelement leer bezogen 
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auf die betrachtete Phase, dann ist der Füllgrad gleich null. Ist ein Element hingegen 
vollständig mit der entsprechenden Phase gefüllt, ist der Füllgrad gleich eins. 
Elemente, die eine Phasengrenze und somit mehr als eine Phase enthalten, besitzen 
einen Füllgrad zwischen null und eins.  
Mit der „Volume of Fluid“-Methode kann nur der Verlauf der Phasengrenze 
nachverfolgt werden. Die Zwei-Phasenströmung an sich wird durch Erhaltungs-
gleichungen (Navier-Stokes-Gleichungen) beschrieben. 
Werden Phasenwechsel, chemische Reaktionen, Gravitationskräfte und Wärme-
transport vernachlässigt, ergibt sich die Massenbilanz nach Gl. 2-37. 
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Gl. 2-37 
 
Darin bezeichnet  die Dichte und :5 den Geschwindigkeitsvektor des Zwei-
Phasengemischs. Die Impulserhaltung kann mit Gl. 2-38 ausgedrückt werden,   
 
( ) ( ) ( ) ( )( ) ( )( ) uT Suμuuμpuuρuρt +⋅∇∇−∇+∇⋅∇+−∇=⋅∇+∂
∂ rrrrrr
3
2
 
Gl. 2-38 
 
mit der dynamischen Viskosität , dem Druck 0 und dem Quellterm > zur 
Berücksichtigung der Grenzflächenspannung [45]. Die Kontinuitätsgleichung für die 
flüssige Phase ergibt sich nach Gl. 2-39 zu, 
 
( ) ( ) 0=∇+
∂
∂
usρsρ
t lqlq
r
 
Gl. 2-39 
 
mit dem Volumenanteil der Gasphase #und dem Volumenanteil der flüssigen Phase 
#8 im Gemisch. Für die Phasenanteile in Gl. 2-39 gilt Gl. 2-40. 
 
1=+ lqg ss  Gl. 2-40 
 
Die gemittelten Gemischgrößen Dichte in Gl. 2-37 und dynamische Viskosität in Gl. 
2-38 können aus den Phasengrößen nach Gl. 2-41 und Gl. 2-42 bestimmt werden. 
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lqlqgg ρsρsρ +=  Gl. 2-41 
lqlqgg μsμsμ +=  Gl. 2-42 
 
Der Quellterm in Gl. 2-38 berücksichtigt den Einfluss der Grenzflächenspannung 
zwischen der flüssigen und der gasförmigen Phase und kann für ein Zwei-
Phasengemisch mit Gl. 2-43 formuliert werden [46]. 
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Gl. 2-43 
 
Darin bezeichnet 1 die Grenzflächenspannung und ? die Wölbung der Grenzfläche, 
die nach Gl. 2-44 berechnet werden kann. 
 
( ) ( ))sincos( θtθnnκ WW rrr +⋅∇=⋅∇=  Gl. 2-44 
 
Der Einheitsvektor @:5 ist normal zur Grenzfläche zwischen flüssiger und gasförmiger 
Phase ausgerichtet und lässt sich in Wandnähe aus den Einheitsvektoren normal zur 
Wand @:5A und tangential zur Wand 65A und dem Kontaktwinkel 2 an der Wand 
bestimmen.  
In den beschriebenen Modellgleichungen werden keine Strukturparameter des 
porösen Materials, wie Porosität oder Porengröße, berücksichtigt. Daher kann dieses 
Modell nur verwendet werden, wenn eine Kanalströmung betrachtet wird oder wenn 
die Materialstruktur im Rechengebiet („computational domain“) abgebildet ist.  
In der Literatur wird das „Volume of Fluid“-Modell verwendet, um den zeitabhängigen 
Verlauf der Phasengrenzfläche in GDL ähnlichen Strukturen zu untersuchen [31, 47].  
 
 
2.2.4 „Full Morphology“-Modell 
 
Das „Full Morphology“-Modell (auch „Pore morphology“-Modell genannt) basiert auf 
Methoden der morphologischen Bildverarbeitung. Daher muss zunächst ein 
möglichst realistisches digitales Abbild der komplexen Porenstruktur des 
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Gasdiffusionsmaterials erzeugt werden. Die Struktur kann mit stochastischer 
Simulation (z.B. Monte Carlo) oder Visualisierungsverfahren (z.B. X-ray µCT) 
generiert werden.  
Das Bild der generierten dreidimensionalen porösen Mikrostruktur wird anschließend 
durch ein sogenanntes „opening“ mit strukturierendem Element ausgewertet [23] . 
Als strukturierendes Element kann in dreidimensionalen Strukturen eine Kugel mit 
definiertem Radius verwendet werden. Das „opening“ liefert vereinfacht ausgedrückt 
das Hohlraumvolumen, das von einer Kugel mit einem bestimmten Radius, bei einer 
virtuellen Bewegung entlang der inneren Oberfläche der Feststoffmatrix, durchlaufen 
werden kann. Bildbereiche in die die Kugel nicht hineinpasst werden gelöscht. 
Wird der Kugelradius variiert, können die Porengrößenverteilung und die Porosität 
der generierten Mikrostruktur bestimmt werden. Ist der verwendete Kugelradius 
gleich Null, liefert das Verfahren das gesamte Hohlraumvolumen. Der maximale 
Radius hingegen beschreibt die größte Kugel die in den Porenraum passt. 
Zur Beschreibung einer Zwei-Phasenströmung durch die generierte Struktur wird nun 
davon ausgegangen, dass das Volumen das sich durch das „opening“ mit Kugeln 
verschiedener Radien ergibt von der nicht benetzenden Phase eingenommen 
werden kann. Allerdings werden hierbei nur diejenigen Poren berücksichtigt, die eine 
kontinuierliche Verbindung zu einem Reservoir der nicht benetzenden Phase an 
einer Seite der Mikrostruktur aufweisen. Damit bestimmt der jeweilige Kugelradius 
die Wölbung der Grenzfläche zwischen benetzender und nicht benetzender Phase. 
Mit der Definition des Kapillardrucks nach Young-Laplace bzw. Washburn in Gl. 2-45 
(analog zu Gl. 2-31) kann jedem Kugelradius ein Kapillardruck zugeordnet werden. 
 
r
θσPc
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=
 
Gl. 2-45 
 
Mit den Methoden der morphologischen Bildverarbeitung und Gleichung 2-51 kann 
somit das Kapillardruck-Sättigungsverhalten einer generierten Mikrostruktur 
untersucht werden [23]. Dazu wird zunächst davon ausgegangen, dass der gesamte 
Porenraum nur mit der benetzenden Phase gefüllt ist und der Kapillardruck gleich 
Null ist. Die Mikrostruktur ist an einer Seite mit einem Reservoir der nicht 
benetzenden Phase verbunden und an der gegenüberliegenden Seite mit einem 
Reservoir der benetzenden Phase. Anschließend wird ein „opening“ der Struktur mit 
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kleinem Kugelradius durchgeführt. Das Ergebnis des „opening“ ist das Volumen, das 
bei gegebenem Kugelradius von der nicht benetzenden Phase gefüllt werden kann. 
Die Sättigung der porösen Mikrostruktur lässt sich damit aus dem Verhältnis des 
„opening“-Volumens zum gesamten Hohlraumvolumen berechnen. Der dazugehörige 
Kapillardruck wird nach Gl. 2-45 berechnet. Anschließend wird das Verfahren mit 
dem nächstgrößeren Kugelradius wiederholt bis schließlich keine Sättigung der 
Mikrostruktur mehr möglich ist. 
 
 
 
2.3 Modellauswahl 
 
Um ein geeignetes Modell auszuwählen, werden die in Kapitel 2.1 und 2.2 
beschriebenen Ansätze hinsichtlich der Anforderungen für diese Arbeit bewertet. Ziel 
dieser Arbeit ist es, ein GDL-Wassertransport-Modell zu entwickeln, das in ein Zell-
Modell integriert werden kann. Außerdem sollen in dem Modell materialspezifische 
messbare Parameter verwendet werden, um einerseits die GDL-Materialien unter-
einander vergleichen zu können und andererseits Ansätze für optimierte Material-
eigenschaften zu identifizieren. 
Die in Kapitel 2.2 vorgestellten mikroskopischen Modelle werden hauptsächlich dazu 
verwendet, um einzelne Materialeigenschaften, wie das Kapillardruck-Sättigungs-
verhalten oder die Permeabilität zu ermitteln. Um den Wassertransport in der 
Gasdiffusionslage unter Betriebsbedingungen zu beschreiben  kommen, aufgrund 
der einfacheren Kopplung mit thermischen, elektrischen und mechanischen Eigen-
schaften vor allem die makroskopischen Modelle zum Einsatz. 
Für die mikroskopischen und makroskopischen Modelle werden unterschiedliche 
materialspezifische Eingangsgrößen benötigt. Die Mikrostrukturmodelle beschreiben 
den Stofftransport basierend auf den Wechselwirkungen zwischen poröser Mikro-
struktur und durchströmenden Fluid. Diese Wechselwirkungen sind abhängig von der 
Porengröße und den Benetzungseigenschaften. Die Benetzungseigenschaften 
resultieren aus der Oberflächenspannung des Fluids und dem Kontaktwinkel 
zwischen Fluid und der Mikrostrukturoberfläche.  
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 Modell Eigenschaften Vorteile Nachteile 
M
a
kr
o
sk
o
pi
sc
he
 
M
o
de
lle
 
Multi-Fluid 
(MFM) 
• gekoppelter Satz an 
Erhaltungsgleichungen 
für jede Phase 
• allgemeiner Ansatz 
• erweiterbar 
• Transfer zwischen 
Phasen modellierbar 
• höchste Anzahl an 
Variablen 
• rechenintensiv 
  
Moisture 
Diffusion 
(MD) 
• nur die flüssige Phase 
wird betrachtet 
• Gasphase wird 
vernachlässigt 
• geringere Anzahl an 
Variablen als MFM 
und MIX 
• weniger 
rechenintensiv als 
MFM und MIX 
• Transfer zwischen 
Phasen kann nicht 
modelliert werden 
• Einfluss der 
Gasphase wird 
nicht berücksichtigt 
Mixture 
(MIX) 
• Mehrphasenströmung 
wird als Gemisch 
betrachtet 
• geringere Anzahl an 
Parametern als 
MFM  
• viele Gemisch-
Parameter 
• für Phasen mit 
großen Dichte-
unterschieden 
ungeeignet 
Porosity 
Correction 
(PC) 
• nur die Gasphase wird 
betrachtet 
• Verringerung des 
Hohlraumvolumens 
durch flüssige Phase 
• geringste Anzahl an 
Variablen 
• geringer 
Rechenaufwand 
 
• Materialspezifische 
Flüssig-Wasser-
transport-
Parameter werden 
nicht berücksichtigt  
M
ik
ro
sk
o
pi
sc
he
 
M
o
de
lle
 
Pore 
Network 
• Mikrostruktur wird 
vereinfacht als 
Netzwerk aus Poren 
und Porenverbindungen 
betrachtet 
• geringe Anzahl an 
Modellparametern 
• geringer 
Rechenaufwand 
 
• Mikrostruktur und 
Geometrie der 
Poren und –Verbin-
dungen wird sehr 
stark vereinfacht  
• großer Aufwand 
erforderlich, um 
Modellparameter 
zu bestimmen 
(wenn überhaupt 
möglich) 
Lattice 
Boltzmann 
• 2-Phasenströmung wird 
direkt in Mikrostruktur 
berechnet 
• sehr realitätsnahe 
Abbildung der 
Strömungs-
verhältnisse 
• rechenintensiv 
• großer Aufwand 
erforderlich, um 
Modellparameter 
zu bestimmen 
(wenn überhaupt 
möglich) 
Volume of 
Fluid 
• Verfolgung der 
Phasengrenzfläche 
• Strömung wird durch 
Erhaltungsgleichungen 
beschrieben 
• zeit-abhängige 
Effekte können 
abgebildet werden 
• großer Aufwand 
erforderlich, um 
Modellparameter 
zu bestimmen 
(wenn überhaupt 
möglich) 
 
Pore 
Morphology 
• Mikrostruktur wird durch 
„opening“ ausgewertet 
• „opening“ liefert 
Porengrößenverteilung 
 
 
• geringe Anzahl an 
Modellparametern 
• Verwendung einer 
realitätsnahen 
Mikrostruktur 
• großer Aufwand 
erforderlich, um 
Modellparameter 
zu bestimmen 
(wenn überhaupt 
möglich) 
Tab. 2-1 Eigenschaften der makro- und mikroskopischen Modelle zur Beschreibung des 
Stofftransports in der Gasdiffusionslage einer PEMFC 
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Typische GDL-Materialien weisen eine eher inhomogene Mikrostruktur auf. Für ein 
mikroskopisches Modell ist es daher erforderlich, dass die materialspezifische Poren-
größen- und Kontaktwinkelverteilung bekannt ist. Die Porengrößen- und Kontakt-
winkelverteilung innerhalb der Mikrostruktur von GDL-Materialien lässt sich, wenn 
überhaupt, nur mit einem erheblichen apparativen Aufwand bestimmen [48].  
Eine Schwierigkeit besteht darin, dass der Kontaktwinkel an der Oberfläche eines 
GDL-Materials, nicht auf die innere Mikrostruktur übertragen werden kann [48]. 
Ebenso sind Versuche gescheitert, den Kontaktwinkel im Inneren der Mikrostruktur 
direkt mit einem hochauflösenden, radiographischen Verfahren (REM) zu ermit-
teln [48]. Dieses Verfahren hat zusätzlich den Nachteil, dass nur ein sehr kleiner 
Ausschnitt der Mikrostruktur betrachtet wird. Um eine repräsentative Kontaktwinkel-
verteilung für ein GDL-Material zu bestimmen, müssen daher sehr viele Messungen 
ausgewertet werden.  
Darüber hinaus wird in den mikroskopischen Modellen nur der statische Kontakt-
winkel berücksichtigt. Bewegt sich aber ein Wassertropfen auf einer Oberfläche, 
bildet sich an der Tropfenfront ein anderer Kontaktwinkel aus als am Tropfenende. 
Diese Kontaktwinkelhysterese kann die Benetzungseigenschaften der betrachteten 
Mikrostruktur beeinflussen [49] . 
In den makroskopischen Modellen wird der Stofftransport auf Basis von volumen-
gemittelten Eingangsgrößen beschrieben. Zu den materialspezifischen Parametern 
gehören das Kapillardruck-Sättigungsverhalten und die effektive Permeabilität. In der 
Literatur werden verschiedene Verfahren vorgestellt, mit denen das Kapillardruck-
Sättigungsverhalten (Kapitel 2.4.2.2)  und die effektive Permeabilität (Kapitel 2.4.1.2 
und 2.4.1.3) von GDL-Materialien bestimmt werden kann. 
Für diese Arbeit wird ein makroskopisches Stofftransport-Modell gewählt, da es im 
Vergleich zu den mikroskopischen Ansätzen einfacher in ein Zell-Modell integrierbar 
ist und die materialspezifischen Parameter mit geringerem Aufwand bestimmt 
werden können. Um einen  möglichst effizienten makroskopischen Ansatz zu wählen 
werden die Randbedingungen für das Wassertransport-Modell betrachtet. 
In dem Modell soll der Stofftransport über die gesamte GDL-Dicke von der Katalysa-
torschicht auf der einen Seite bis zur Strömungsverteilerstruktur auf der anderen 
Seite beschrieben werden. Als Strömungsverteilerstruktur wird von parallelen 
Kanälen und Stegen mit definierter Breite ausgegangen.  
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Wie bereits in Kapitel 2.1.2 erläutert treten bei dieser Strömungsverteilerstruktur nur 
dann Druckgradienten zwischen benachbarten Kanälen auf, wenn ein Kanal 
beispielsweise durch einen Wassertropfen blockiert wird. In diesem Fall findet ein 
konvektiver Transport der Gasphase vom blockierten Kanal durch die GDL hindurch 
zum benachbarten Kanal statt.  
In dem hier betrachteten Modell wird der Einfluss von Tropfen im Kanal jedoch nicht 
berücksichtigt, so dass die Konvektion der Gasphase innerhalb der GDL vernach-
lässigt werden kann. Unter diesen Bedingungen eignet sich das „Moisture Diffusion“-
Modell am Besten zur Beschreibung des Stofftransports. Im nachfolgenden Kapitel 
werden die Modellparameter für den „Moisture Diffusion“-Ansatz erläutert. 
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2.4 Literaturüberlick: „Moisture Diffusion“-Modellparameter 
 
Für das „Moisture Diffusion“-Modell werden die effektive Flüssig-Wasser-Permeabili-
tät, das Kapillardruck-Sättigungsverhalten und der effektive Diffusionskoeffizient in 
den untersuchten GDL-Materialien benötigt (Vgl. Kapitel 2.1.2.). Darüber hinaus 
muss eine geeignete Formulierung für den Phasenwechsel (Gl. 2-9) gewählt werden. 
In den nachfolgenden Kapiteln werden die Modellparameter näher erläutert. Dazu 
wird zunächst auf die grundlegenden Eigenschaften der Modellparameter einge-
gangen. Anschließend werden Methoden aus der Literatur vorgestellt, mit denen die 
benötigten Größen bestimmt werden können. 
 
2.4.1 Effektive Permeabilität 
2.4.1.1 Grundlagen 
 
Die Permeabilität beschreibt die Durchlässigkeit eines porösen Materials für Gase 
und Flüssigkeiten. Bei einphasiger Durchströmung ist die Permeabilität eine reine 
Materialeigenschaft und damit unabhängig von den Fluideigenschaften. Bei 
mehrphasiger Durchströmung hingegen ist die Permeabilität einer Phase nicht nur 
von den Materialeigenschaften des porösen Mediums abhängig, sondern auch von 
den Eigenschaften der anderen Phase(n) und davon wie viel freier (Poren-)Raum für 
jede Phase zur Verfügung steht [38]. Durch die Anwesenheit von mehreren Phasen 
wird der freie Raum für jede einzelne Phase im Vergleich zur Einphasenströmung 
verringert. Der Zusammenhang von Einphasen- und Mehrphasenpermeabilität ist in 
Gl. 2-46 dargestellt [38]. 
 
( ) ( ) sα
rel
αs kSkSk
rr
⋅=  Gl. 2-46 
 
Daraus geht hervor, dass die effektive Permeabilität :5;B einer Phase C aus der 
relativen Permeabilität DB  und der absoluten Permeabilität :5; berechnet werden 
kann. Die effektive Permeabilität beschreibt die Durchlässigkeit des porösen 
Materials für eine Phase in Anwesenheit mindestens einer weiteren Phase. Die 
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absolute Permeabilität entspricht der Durchlässigkeit des Materials bei einphasiger 
Durchströmung. Die relative Permeabilität einer Phase gibt an, um welchen Faktor 
die absolute Permeabilität des Materials reduziert wird, wenn mindestens eine 
weitere Phase vorhanden ist. 
Die absolute Permeabilität kann entweder experimentell mit dem Darcy-Ansatz nach 
Gl. 2-47 oder rein rechnerisch mit Hilfe der Carman-Kozeny-Beziehung in Gl. 2-48 [37] 
bestimmt werden.  
P
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Gl. 2-47 
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Gl. 2-48 
 
In Gl. 2-48 bezeichnet E
D einen charakteristischen Porenradius,  die Porosität und 
 die Carman-Kozeny-Konstante, die sich aus dem Produkt eines Formfaktors und 
eines Umwegfaktors berechnen lässt. Der Formfaktor berücksichtigt die Geometrie 
der Poren und beträgt 2 beispielsweise für zylinderförmige Kapillaren [37]. Der 
Umwegfaktor beträgt der Literatur zufolge zum Beispiel 2,5 für eine Schüttung [37]. 
Die relative Permeabilität einer Phase kann einerseits aus der experimentell bestim-
mten effektiven Permeabilität dieser Phase und der absoluten Permeabilität des 
Materials berechnet werden. Andererseits werden in der Literatur verschiedene 
Modelle zur näherungsweisen Bestimmung der relativen Permeabilität einer Phase 
beschrieben. 
Diese Modelle basieren auf der Annahme, dass die relative Permeabilität einer 
Phase nur von der Sättigung des porösen Materials mit der betrachteten Phase 
abhängig ist. Im einfachsten Fall wird ein exponentieller Zusammenhang nach Gl. 
2-49 verwendet. 
 
n
red
rel
l Sk =  Gl. 2-49 
 
Darin bezeichnet  D die relative Permeabilität der flüssigen (nicht benetzenden) 
Phase und D die reduzierte Sättigung des porösen Materials mit der flüssigen 
Phase. Für den Exponenten in Gl. 2-49 wird in der Literatur häufig der Wert  @ = 3  
angenommen [37, 50]. Dieser Wert wird typischerweise für die Bestimmung der 
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relativen Permeabilität einer nicht benetzenden Phase in losem Sand verwendet. 
Untersuchungen an typischen Gasdiffusionsmaterialien für PEMFC haben hingegen 
einen Exponenten von @ = 2,16 ergeben [50]. Weitere Ansätze sind in Tab. 2-2 
zusammengefasst.  
 
Modell Formulierung  Parameter 
Brooks-Corey [38] 
( ) ( ) λκwewewrel ssk 22++=
 
( ) ( ) ( )[ ]λweζwewenrel sssk 2211 +−−=  
λ - Porengrößenverteilungsindex  
ζκ, - Berücksichtigung der   
            Porengrößen und der Tortuosität 
 
van Genuchten [38] 
( ) ( ) ( )[ ] MMweζwewenrel sssk 2111 −−=  
( ) ( ) ( )( ) 2111  −−= MMweκwewewrel sssk  
ζκ, - Berücksichtigung der   
            Porengrößen und der Tortuosität 
M - Berücksichtigung der    
         Porengrößenverteilung 
Tab. 2-2: Modelle zur Berechnung der relativen Permeabilität von porösen Materialien  
 
Die beschriebenen Modelle stammen grundsätzlich alle aus der Bodenkunde und 
Untersuchungen an verschiedensten Gesteins- und Erdschichten. Die Eignung 
dieser Modelle zur Beschreibung einer Mehrphasenströmung in Gasdiffusions-
materialien, deren Mikrostruktur sich erheblich von der in Bodenschichten unter-
scheidet, muss kritisch betrachtet werden. 
Eine Alternative zur Verwendung der genannten Modelle ist die experimentelle 
Bestimmung der effektiven Permeabilität von Gasdiffusionslagen in Abhängigkeit von 
der Sättigung mit flüssigem Wasser.   
 
 
2.4.1.2 Experimentelle Methoden senkrecht zur Materialebene  
 
Abb. 2-2 zeigt eine Übersicht der experimentellen Verfahren aus der Literatur mit 
denen die effektive Permeabilität senkrecht zur Materialebene von Gasdiffusions-
materialien für PEMFCs untersucht werden können. Darin ist auch eine Methode 
dargestellt, mit der die Gas-Permeabilität in Abhängigkeit von der Flüssig-Wasser-
Sättigung bestimmt werden kann [51]. 
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Abb. 2-2: Verfahren aus der Literatur zur experimentellen Bestimmung der effektiven 
Permeabilität senkrecht zur Materialebene von GDL-Materialien  
 
Aufgrund der in Kapitel 2.3 beschriebenen Randbedingungen wird die Gas-Perme-
abilität im ausgwählten Modell vernachlässigt, so dass hier nicht weiter auf dieses 
Verfahren eingegangen werden soll. 
Die Flüssig-Wasser-Permeabilität senkrecht zur Materialebene („through-plane“) 
kann der Literatur zufolge  mit einer sogenannten „filtration cell“ oder nach der „Penn 
State“-Methode bestimmt werden [52-54] .  
Bei der Messung mit einer „filtration cell“ wird eine Seite der Probe mit einer Wasser-
säule definierter Höhe beaufschlagt, um einen entsprechenden Druck vorzugegeben. 
Die gegenüberliegende Seite der Probe ist offen zur Umgebung, so dass durch-
strömendes Wasser austreten kann.  
Der austretende Wassermassenstrom kann mit einer Waage anhand der Waagen-
wertänderung über der Zeit ermittelt werden [54]. Die Sättigung der Probe mit 
flüssigem Wasser wird durch Wiegen vor und nach dem Versuch bestimmt. Ein 
Nachteil dieses Verfahrens ist der limitierte Druckbereich (1m Wassersäule 
entspricht 100mbar). 
Eine Alternative zur experimentellen Bestimmung der effektiven Permeabilität 
senkrecht zur Materialebene von GDLs ist die „Penn State“-Methode [52, 53]. Dabei 
befindet sich die Probe zwischen zwei Hohlzylindern, wobei ein Zylinder als 
Effektive Permeabilität durch die 
Materialebene
Flüssig-Wasser-Permeabiltät 
vs. Flüssig-Wasser-Sättigung
"Filtration cell" 
p=const. 
"Penn State"-Methode
dV/dT=const.
Gas-Permeabilität vs. Flüssig-
Wasser-Sättigung
"Penn State" 
Methode 
dV/dT=const. 
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Mischkammer für die separat einströmenden Medien (Wasser und Luft) dient und der 
zweite Zylinder den Ausströmbereich darstellt. Die Mischkammer besteht aus 
hydrophilen und hydrophoben Elementen, um ein möglichst homogenes Wasser-
Luft-Gemisch am Probeneintritt zu erzeugen. Die Probe ist an beiden Seiten von 
mehreren Lagen aus GDLs gleichen Typs umgeben, um Randeffekte zu minimieren.  
Bei konstanten Wasser- und Luftvolumenströmen, wird die Druckdifferenz vom 
Probeneintritt zum Probenaustritt gemessen, um die Permeabilitäten der zwei 
Phasen berechnen zu können. Die Sättigung der GDL-Probe mit flüssigem Wasser 
wird durch Wiegen vor und nach dem Versuch bestimmt. 
Mit der „Penn State“-Methode wird die Flüssig-Wasser-Permeabilität senkrecht zur 
Materialebene von GDL-Materialien unter der Voraussetzung bestimmt, dass neben 
dem Wasservolumenstrom auch ein Gasvolumenstrom vorhanden ist. Im „Moisture-
Diffusion“-Modell wird hingegen davon ausgegangen, dass kein konvektiver 
Gastransport stattfindet. Die „Penn State“-Methode ist daher ungeeignet, da hierbei 
die effektive Permeabilität unter anderen Randbedingungen bestimmt wird.  
 
2.4.1.3 Experimentelle Methoden in der Materialebene 
 
Für das obene beschriebene 2D- Wassertransport-Modell muss neben der effektiven 
Permeabilität senkrecht zur Materialabene, auch die effektive Permeabilität in der 
Materialebene („in-plane“) in Abhängigkeit von der Sättigung bekannt sein. In  Abb. 
2-3 sind experimentelle Verfahren aus der Literatur dargestellt, mit denen die 
effektiven Permeabilitäten für Wasser und Luft in der Materialebene von GDL-Proben 
bestimmt werden können [52, 55]. 
Analog zum vorangegangenen Kapitel soll auch hier nicht weiter auf die Methoden 
zur Bestimmung der Gaspermeabilität eingegangen werden. In der Literatur wird nur 
ein experimentelles Verfahren beschrieben, mit dem die Flüssig-Wasser-Perme-
abilität von GDL-Materialien in der Materialebene untersucht werden kann [52]. 
Bei diesem Versuchsaufbau („Flow Cell“) werden die Medien (Wasser und Luft) 
derart zugeführt, dass sie nur in der Materialebene die GDL-Probe durchströmen 
können. Eine seperate Mischkammer vor der Probe ist hier nicht notwendig, da die 
Dimensionen der Probe so gewählt wurden, dass die durchströmte Länge zwei 
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Größenordungen größer als der hydraulische Durchmesser ist. Eine homogene 
Durchmischung der zwei Phasen wird dadurch gewährleistet [52]. 
 
 
Abb. 2-3: Verfahren aus der Literatur zur experimentellen Bestimmung der effektiven 
Permeabilität in der Materialebene von GDL-Materialien 
 
Analog zur „Penn-State“-Methode die im vorherigen Kapitel beschrieben wurde, wird 
auch hier die Flüssig-Wasser-Permeabilität in der Materialebene in Kombination mit 
einem Gasvolumenstrom bestimmt. Aus den bereits genannten Gründen ist diese 
Methode daher ebenso ungeeignet, um die Flüssig-Wasser-Permeabilität von GDL-
Materialien in der Materialebene für das „Moisture-Diffusion“-Modell zu bestimmen 
 
 
2.4.2 Kapillardruck-Sättigungsfunktion 
2.4.2.1 Grundlagen 
 
Der Zusammenhang von Kapillardruck und Sättigung der Gasdiffusionslage mit 
flüssigem Wasser ist eine Schlüsselfunktion für die Modellierung des Flüssig-
Wasser-Transports mit dem oben beschriebenen Darcy-Ansatz.  
Wird die poröse Struktur der Gasdiffusionslage mit flüssigem Wasser durchströmt, 
stellt sich aufgrund der effektiven Permeabilität ein Druckgradient entlang der Durch-
strömrichtung ein. Dieser Druckgradient bewirkt, dass die Poren in der GDL mit Was-
Effektive Permeabilität in der 
Materialebene
Flüssig-Wasser-Permeabiltät vs. 
Flüssig-Wasser-Sättigung
"flow cell"[44]
Gas-Permeabilität vs. 
Flüssig-Wasser-
Sättigung
Neutronen-Radiographie 
(in-situ) [55]
"Flow Cell"
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ser gefüllt werden. Die Sättigung die sich daraufhin einstellt, beeinflusst wiederum 
die effektive Permeabilität (Vgl. Kapitel 2.4.1.1).  
Der Kapillardruck beschreibt die Druckdifferenz an der Phasengrenzfläche zwischen 
zwei nicht ineinander mischbaren Phasen innerhalb eines porösen Materials. Die 
Druckdifferenz resultiert aus den unterschiedlichen Benetzungseigenschaften der 
Phasen an der Porenoberfläche und ist zudem abhängig von der Porengröße [56].  
Als Maß für die Benetzbarkeit wird der Kontaktwinkel zwischen der jeweiligen Phase 
und der Porenoberfläche betrachtet. Der Kontaktwinkel ist abhängig von den 
Grenzflächenspannungen zwischen den Phasen und dem Feststoff, sowie der 
Rauigkeit der Porenoberfläche. Eine Phase wird als „benetzend“ bezeichnet, wenn 
der Kontaktwinkel 2 die Bedingnung 0 ≤ 2 < 90° erfüllt. Ergibt sich ein Wert für den 
Kontaktwinkel im Bereich von 90° < 2 ≤ 180° wird diese Phase als „nicht benetzend“ 
bezeichnet [56]. 
Tab. 2-3 zeigt eine Auswahl der Modelle die in der Literatur verwendet werden, um 
den Zusammenhang von Kapillardruck und Sättigung in porösen Medien zu 
beschreiben. Wie bei der effektiven Permeabilität (Vgl. Kapitel 2.4.1.1), stammen 
auch hier die Ansätze aus Untersuchungen an Sand- und Gesteinsschichten. Die 
Eignung der in Tab. 2-3 vorgestellten Modelle für GDLs muss daher ebenso kritisch 
betrachtet werden. 
Eine Alternative zur Verwendung der genannten Modelle ist die experimentelle 
Bestimmung der Sättigung von Gasdiffusionslagen mit flüssigem Wasser in 
Abhängigkeit vom Kapillardruck. Hierzu werden in der Literatur verschiedene 
Methoden beschrieben, auf die im nachfolgenden Kapitel detailierter eingegangen 
wird.  
Die experimentellen Untersuchungen zeigen, dass das Befüllen und Entleeren eines 
typischen GDL-Materials mit flüssigem Wasser auf verschiedenen Kapillardruck-
Sättigungskurven verläuft, so dass sich eine Hysterese ausbildet [49, 57-59]. 
Im Allgemeinen wird die Kapillardruck-Sättigungs-Hysterese in porösen Medien 
damit erklärt, dass der Füllvorgang mit einer benetzenden Phase durch die Größe 
der Poren bestimmt wird, der Austrag der benetzenden Phase hingegen durch die 
Größe der Porenverbindungen [38]. 
Dieser Effekt allein kann jedoch nicht die Breite der Hysterese erklären, die sich bei 
GDL-Materialien zeigt. Den Untersuchungen in der Literatur zufolge, kann Wasser 
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nur in typische GDL-Materialien eindringen, wenn ein positiver Kapillardruck anliegt. 
Für den Wasseraustrag hingegen sind negative Kapillardrücke erforderlich. Ein 
spontaner Wasserein- oder Austritt wird nicht beobachtet. 
 
Tab. 2-3: Kapillardruck-Sättigungsmodelle aus der Literatur 
 
Für dieses Verhalten von GDL-Materialien werden verschiedene Gründe angegeben. 
Zum einen wird vermutet, dass die Kontaktwinkel in GDL-Materialien in einem 
Bereich liegen, der nicht eindeutig einem hydrophilen oder hydrophoben Verhalten 
zugeordnet werden kann [49]. Zum anderen wird die Kontaktwinkelhysterese (Vgl. 
Kapitel 2.3) aufgeführt, um die Kapillardruck-Sättigungs-Eigenschaften typischer 
GDL-Materialien zu erklären [49]. 
In den Modellen, die in der Literatur beschrieben werden, wird anstelle eines 
Hysterese-Modells nur die Wasseraufnahme-Kurve der Kapillardruck-Sättigungs-
Funktion betrachtet. Es wird davon ausgegangen, dass im Betrieb einer 
Brennstoffzelle keine negativen Kapillardrücke in der Gasdiffusionslage auftreten 
können und der Wasseraustrag hauptsächlich durch Permeation und Verdunsten 
erfolgt [64].   
In einer weiteren Untersuchung wird ganz auf den Einfluss der Kapilllardruck-
Sättigungskurve verzichtet mit der Annahme, dass die zu erwartenden Änderungen 
Modell Formulierung Parameter   
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im Kapillardruck sich nur unwesentlich auf die einmal ausgebildeten Wasserpfade im 
stationären Fall auswirken [65].  
 
 
2.4.2.2 Experimentelle Methoden 
 
In der Literatur werden mehrere Verfahren beschrieben, mit denen Kapillardruck-
Sättigungs-Kurven von GDLs aufgenommen werden können [32, 49, 53, 57-59]. Die 
Verfahren unterscheiden sich zum einen darin, ob sowohl negative, als auch positive 
Kapillardrücke aufgebracht werden können.  
Zum anderen können die Methoden danach unterschieden werden, ob entweder der 
Kapillardruck oder die Sättigung vorgegeben und die jeweils andere Größe gemes-
sen wird. Außerdem unterscheiden sich die Verfahren auch darin, ob die Kompres-
sion der Probe definiert eingestellt werden kann. Der Literatur zufolge verschiebt sich 
die Füllkurve der Hysterese zu höheren Kapillardrücken mit zunehmender Kompres-
sion der GDL [59, 66].  
Zudem werden in den beschriebenen Verfahren unterschiedliche Methoden zum 
Befüllen und Entleeren der GDL-Proben verwendet. In einigen Verfahren wird der 
Volmenstrom kontrolliert und der Kapillardruck gemessen, während in anderen 
Verfahren  direkt der Kapillardruck vorgegeben  wird. 
Ein detaillierter Vergleich der beschriebenen Verfahren kann der Literatur entnom-
men werden [49, 64]. Daraus gehen einige Kriterien hervor, die in einem idealen 
Versuchsaufbau für GDL-Materialien zur Aufnahme von Kapillardruck-Sättigungs-
kurven berücksichtigt werden sollten. 
Zum einen sollte ein breiter Bereich an positiven und negativen Kapillardrücken 
aufgebracht werden können, damit die gesamte Kapillardruck-Sättigungshysterese 
aufgenommen werden kann. Zum anderen sind Verfahren bei denen der Kapillar-
druck direkt vorgegeben wird besser geeignet, als Verfahren bei denen ein Volumen-
strom kontrolliert wird. Außerdem sollte die Kompression der Probe definiert einstell-
bar sein, um die unterschiedlichen Bedingungen in einer PEMFC abbilden zu kön-
nen. Obwohl die Kriterien bekannt sind, wird in der Literatur kein Verfahren 
beschrieben, dass alle genannten Anforderungen erfüllt. 
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2.4.3 Verdampfung und Kondensation 
 
Wie in Kapitel 2.1.2 beschrieben, wird für das „Moisture Diffusion“-Modell ein 
Ausdruck für den Nettomassenstrom zwischen der Gas- und der Flüssigphase 
aufgrund von Phasenwechsel benötigt. In der Literatur werden verschiedene Ansätze 
zur Modellierung des Phasenwechsels beschrieben. Eine Auswahl der Modelle, die 
zur Simulation des Flüssigwassertransports in Gasdiffusionsmedien verwendet 
werden ist in Tab. 2-4 zusammengefasst. 
 
Kondensation Verdampfung 
Ref Modell Konstanten 
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Tab. 2-4: Modelle aus der Literatur zur Beschreibung von Kondensation und Verdampfung 
Das treibende Potential für den Phasenübergang an der Phasengrenzfläche ist in 
allen Modellen die Differenz aus Wasserdampfpartialdruck und Sättigungsdampf-
druck. Außerdem werden in den genannten Modellen Konstanten verwendet, die den 
Einfluss der Phasenwechselkinetik, der Diffusion zur und von der Phasengrenzfläche 
und die Größe der Phasengrenzfläche berücksichtigen sollen [68]. 
Die unterschiedlichen Formulierungen resultieren aus verschiedenen Ansätzen. Zum 
einen wird vorausgesetzt, dass nur die Menge an Wasser auskondensieren 
beziehungsweise verdampfen kann, die überhaupt im betrachteten Volumenelement 
vorhanden ist [2].  
Zum anderen wird die kinetische Gastheorie als Grundlage für den Stofftransport 
durch Phasenwechsel verwendet [45, 68, 69]. Ein weiterer Ansatz basiert auf der 
Stoffbilanz an einer flüssigen Oberfläche während eines Verdunstungsprozesses [5] . 
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Mit der Annahme, dass eine Gaskomponente (Luft) nicht in die flüssige Oberfläche 
eindringen kann, ergibt sich eine Formulierung für den Phasenwechsel mit dem 
sogenannten Stefan-Faktor [70]. Als Phasengrenzfläche wird dabei von der Ober-
fläche kugelförmiger Tropfen ausgegangen.  
Auffällig sind die unterschiedlichen Größenordnungen für die angegebenen Konstan-
ten. In einigen Modellen wird zunächst eine Kondensationsrate gewählt und an-
schließend die Verdampfungsrate derart angepasst, dass beide Phasenwechsel-
prozesse die gleiche Größenordnung aufweisen [2, 12]. 
 
 
2.4.4 Effektiver Diffusionskoeffizient 
2.4.4.1 Grundlagen 
 
Der effektive Diffusionskoeffizient berücksichtigt den Einfluss der Porenstruktur auf 
die Diffusion in einem porösen Material. Mit der Porosität ε , der Tortuosität τ  und 
dem Diffusionskoeffizienten im freien Gas ijD  kann der effektive Diffusionskoeffizient 
nach Gl. 2-50 berechnet werden. 
 
ij
eff
ij D
τ
εD =
 
Gl. 2-50 
 
Die Porosität eines GDL-Materials kann experimentell beispielsweise mit der 
Quecksilber-Porosimetrie oder mit einer Auftriebsmessung (Archimedisches Prinzip) 
ermittelt werden [32, 49, 53].  
Zur Bestimmung der Tortuosität wird in der Literatur ein elektrochemisches Verfahren 
beschrieben, bei dem die Auswertung der Messergebnisse aber durch die elektrische 
Leitfähigkeit der GDL-Materialien erschwert wird [71].   
Da die Porosität im Vergleich zur Tortuosität mit relativ einfachen Methoden 
zuverlässig ermittelt werden kann, werden in der Literatur verschiedene Modelle 
verwendet, um die Tortuosität in Abhängigkeit von der Porosität zu beschreiben. In 
PEMFC-Modellen wird häufig ein exponentieller Zusammenhang entsprechend Gl. 
2-51 gewählt. 
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nετ −= 1  Gl. 2-51 
 
Für den Exponenten in Gl. 2-51 wird mit @ = 1,5 haüfig die sogenannte Bruggemann-
Korrektur verwendet [3, 9, 11, 16, 17, 67]. Dieser Wert stammt ursprünglich aus einer 
Untersuchung an Mischkörpern aus isotropen Substanzen zur Bestimmung von 
Dieelektrizitätskonstanten und Leitfähigkeiten [72].  
Messungen an typischen GDL-Materialien haben eine gute Übereinstimmung dieses 
Wertes für GDLs auf Basis von Karbon-Gewebe ergeben, für Karbon-Papiere 
hingegen wird ein Wert von @ = 3,8 empfohlen [73]. In einer anderen Untersuchung 
wird für eine Porosität von 0,5 und eine Tortuosität von 3 der Exponent in Gl. 2-51 zu 
@ = 2,6 bestimmt [37]. 
Ein anderer Ansatz um den effektiven Diffusionskoeffizienten in GDL-Materialien zu 
ermitteln, ist die direkte experimentelle Bestimmung des Quotienten aus Porosität 
und Tortuosität. In der Literatur wird dazu ein Verfahren beschrieben, dass auf der 
Wicke-Kallenbach-Methode basiert [74]. Dieses Verfahren wird in Kapitel 3.3.1 näher 
erläutert. 
Wie aus Kapitel 2.1.2 hervorgeht, wird für das „Moisture-Diffusion“-Modell der 
effektive Diffusionskoeffizient als Funktion der Flüssig-Wasser-Sättigung benötigt.  
Die Sauerstoffdiffusion durch die Kathoden GDL einer PEMFC wird neben der 
Porenstruktur des Materials zusätzlich durch das entstehende Produktwasser 
beeinträchtigt. Besonders flüssiges Wasser in den Poren der GDL führt zu einer 
deutlichen Behinderung der Sauerstoffdiffusion. Der Grund dafür ist, dass der 
Diffusionskoeffizient von Sauerstoff in flüssigem Wasser vier Größenordnungen 
geringer ist, als der Diffusionskoeffizient von Sauerstoff in Luft. 
Aufgrund der sehr geringen Sauerstoffdiffusion in flüssigem Wasser wird in den 
genannten Modellen angenommen, dass diejenigen Poren innerhalb einer GDL die 
mit flüssigem Wasser gefüllt sind, nicht mehr für den Gastransport zur Verfügung 
stehen. Damit reduziert sich der Anteil des Hohlraumvolumens innerhalb des 
porösen Materials, wodurch die Porosität verringert wird. Mit dieser Annahme kann 
der Zusammenhang von Porosität und Sättigung mit Gl. 2-52 beschrieben werden. 
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( )Sεε drywet −⋅= 1  Gl. 2-52 
 
Wenn von einer vollständigen Blockade durch flüssiges Wasser ausgegangen wird, 
steigt die Tortuosität des GDL-Materials mit zunehmender Sättigung, wodurch nach  
Gl. 2-50 der effektive Diffusionskoeffizient zusätzlich verringert wird. Um diesen 
Effekt zu berücksichtigen, wird in Gl. 2-51 anstelle der Porosität im trockenen 
Zustand, die verringerte Porosität nach Gl. 2-52 eingesetzt. In diesem Fall wird 
derselbe Exponent für Porosität und Sättigung verwendet, um den Einfluss auf den 
effektiven Diffusionskoeffizienten zu berücksichtigen. 
Im Unterschied dazu wird in der Literatur ein anderer Ansatz beschrieben, in dem 
verschiedene Exponenten für Porosität und Sättigung verwendet werden können, wie  
Gl. 2-53 zeigt. 
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Gl. 2-53 
Simulationen mit einem „Pore-Network“-Modell haben für die Parameter in Gl. 2-53 
Werte von 11,0=pε , 785,0=α  und 2=m  ergeben [68]. Ein Vergleich weiterer 
Modelle, mit denen der effektive Diffusionskoeffizient als Funktion der Porosität und 
Sättigung beschrieben wird, kann der Literatur entnommen werden [32, 53].  
Eine Alternative zu den theoretischen Ansätzen ist die experimentelle Bestimmung 
des effektiven Diffusionskoefizienten in GDL-Materialien bei unterschiedlichen 
Flüssig-Wassersättigungen. 
 
 
2.4.4.2 Experimentelle Methoden 
 
In der Literatur wird ein experimentelles Verfahren beschrieben, mit dem der effektive 
Diffusionskoeffizient von Gasdiffusionsmaterialien für PEMFC direkt als Funktion der 
Flüssig-Wasser-Sättigung bestimmt werden kann [75].  
Bei diesem Verfahren wird die Probe zunächst in einem separaten Versuchsaufbau 
mit flüssigem Wasser gesättigt. Dazu wird die Probe in einen mit Wasser gefüllten 
Behälter gelegt, der anschließend evakuiert wird. Durch den Unterdruck im Behälter 
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wird der Gasdruck verringert und es entsteht ein positiver Kapillardruck, so dass 
Wasser in das poröse Material eindringen kann.  
Die vollständig gesättigte Probe wird anschließend in eine galvanische Messzelle 
integriert, mit der die Sauerstoff-Diffusion an Gasdiffusionsmaterialien gemessen 
werden kann [76]. Eine Seite der Probe ist zur Umgebung hin offen, so dass Wasser 
aus der Probe während der Messung verdampft. Dadurch steigt der gemessene 
Diffusionsstrom mit der Zeit an. Die Sättigung der Probe wird ermittelt, in dem zu 
ausgewählten Zeitpunkten der Probenhalter samt Probe gewogen wird. 
Ein Nachteil dieses Verfahrens ist, dass die Sättigungsverteilung in der Probe durch 
den Verdampfungsvorgang an der Oberfläche bestimmt wird. Das Wasser in der 
Probe kann nur an der zur Umgebung offenen Seite verdampfen, so dass sich ein 
Sättigungsprofil über die Probendicke einstellt. Das führt dazu, dass die gemessene 
mittlere Sättigung lokal sehr unterschiedlich verteilt ist. Es ist daher möglich, dass die 
mittlere Sättigung zwar abnimmt, der Diffusionsstrom jedoch nicht zunimmt, da lokal 
nur wenige freie Pfade für den Gastransport vorhanden sind [75]. 
 38 
 
3 Experimentelle Bestimmung der Modellparameter 
 
Nachdem im vorangegangenen Kapitel der Stand der Technik bezüglich der Stoff-
transportmodelle in porösen Medien dargestellt wurde, sollen in diesem Kapitel die 
experimentellen Arbeiten beschrieben werden, die im Rahmen dieser Arbeit durch-
geführt wurden. 
 
 
3.1 Kapillardruck-Sättigungs-Funktion 
 
Wie aus Kapitel 2 hervorgeht, ist das Kapillardruck-Sättigungs-Verhalten eine 
Schlüsseleigenschaft der betrachteten GDL-Materialien. Dennoch ist in der Literatur 
bisher kein experimentelles Verfahren bekannt, dass alle Anforderungen für einen 
idealen Versuchsaufbau zur Aufnahme der Kapillardruck-Sättigungs-Hysterese von 
GDL-Materialien erfüllt (Vgl. Kapitel 2.4.2.2). Daher wird zunächst ein optimierter 
Versuchsaufbau beschrieben und anschließend auf die damit durchgeführten 
Messungen eingegangen. 
 
3.1.1 Versuchsaufbau 
 
Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Versuchsaufbau entwickelt, mit dem Kapillar-
druck-Sättigungs-Kurven von GDL-Materialien aufgenommen werden können. Die 
Methode basiert auf einem in der Literatur beschriebenen Verfahren [49]. Der Aufbau 
besteht aus einem zweiteiligen Probenhalter, einem Druckregler und einer Labor-
flasche, die auf einer Analysenwaage positioniert ist (Abb. 3-1).  
Die zwei Probenhalterplatten werden in einer Kompressionseinheit, bestehend aus 
einem Gestell und einem Pneumatikzylinder, fixiert. Die Kompressionseinheit dient 
zum Öffnen und Schließen des Probenhalters, sowie zum Einstellen der Proben-
Kompression. Je nach Betriebsart kann über Magnetventile zwischen Füllen und 
Leeren der Probe umgeschalten werden. Die Wassermasse, die in den Probenhalter 
eintritt beziehungsweise wieder aus diesem austritt, wird mit der Analysenwaage 
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bestimmt. Auf der Analysenwaage befindet sich eine Laborflasche die mit Wasser 
gefüllt ist. Die Flasche verfügt über einen Druckluftanschluss und ist mit der 
Wasserseite des Probenhalters verbunden. 
Zum Befüllen der Probe wird die Flasche mit Druckluft beaufschlagt, wodurch das 
Wasser aus der Flasche in die Wasserseite des Probenhalters gedrückt wird. Beim 
Wasseraustrag strömt Druckluft direkt in die Luftseite des Probenhalters und drückt 
das Wasser aus der Probe zurück in die Laborflasche auf der Analysenwaage. Der 
Druck zum Befüllen und Entleeren wird über einen Druckregler eingestellt.  
 
 
Abb. 3-1: Fließbild des Versuchsaufbaus zur Aufnahme von Kapillardruck-Sättigungskurven  
 
Die Probe wird zwischen eine hydrophile und eine hydrophobe Membran in den 
Probenhalter eingelegt (Abb. 3-2). Die hydrophile, luftundurchlässige Membran 
befindet sich auf der Wasserseite und soll verhindern, dass bei negativen Kapillar-
drücken (Leeren) Luft aus der Probe entweichen kann. Auf der Luftseite bewirkt die 
hydrophobe, wasserundurchlässige Membran, dass bei positiven Kapillardrücken 
(Füllen) kein Wasser durch die Probe hindurch gedrückt wird.  
Dadurch wird gewährleistet, dass die Wassermenge die in den Probenhalter ein-
strömt und aus diesem wieder herausströmt ausschließlich auf den Wassergehalt in 
der Probe zurückgeführt werden kann. Die Voraussetzung dafür ist, dass die 
hydrophile Membran zu Beginn des Versuchs vollständig mit Wasser gesättigt ist.  
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Mit dem entwickelten Versuchsaufbau ist es möglich sowohl negative als auch 
positive Kapillardrücke einzustellen, so dass die gesamte Kapillardruck-Sättigungs-
Hysterese aufgenommen werden kann.  
Außerdem kann die Kompression der Probe definiert über den Luftdruck im Pneu-
matikzylinder eingestellt werden. Durch die Verwendung eines kompressiblen 
Dichtungsmaterials (Silikonschaum) können GDL-Materialien mit verschiedenen 
Dicken  untersucht werden. Darüber hinaus ermöglicht der Druckregler eine 
zuverlässige Kontrolle des Kapillardrucks.  
 
 
Abb. 3-2: Schema des Versuchsaufbaus zur Aufnahme von Kapillardruck-Sättigungskurven 
 
 
3.1.2 Versuchsdurchführung und Ergebnisse 
 
Um die Kapillardruck-Sättigungskurve eines GDL- Materials aufzunehmen, wird 
zunächst eine Probe mit einem Durchmesser von 50 mm mit einem Stanzeisen 
ausgeschnitten. Vor Beginn einer Messung werden die Dicke und die Masse der 
Probe im trockenen und unkomprimierten Zustand gemessen. Die Probendicke wird 
mit einem Messtaster (Tesa Digico 10) bei einer Flächenpressung von 15 kPa 
bestimmt. Um die Dicken der Materialien in Abhängigkeit von der Flächenpressung 
zu bestimmen, wurden Druck-Kompressions-Kurven aufgenommen. Dazu werden 
die Proben mit unterschiedlichen Kräften belastet und die sich einstellende 
Wasser 
Luft 
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Probendicke aufgezeichnet. Der dazugehörige Versuchsaufbau wurde nicht im 
Rahmen dieser Arbeit entwickelt, weshalb auf eine detaillierte Beschreibung der 
Methode verzichtet werden soll [74].  
Die Probenmasse im trockenen Zustand wird mit Hilfe einer Analysenwaage 
(Sartorius BA-210-S) gemessen. Zusätzlich wird die Porosität jedes Materials mit 
einer Auftriebsmessung in einer benetzenden Flüssigkeit (Heptan) bestimmt. Dazu 
wird eine Analysenwaage (Sartorius MSA-324-S) in Kombination mit einer Dichte-
bestimmungsapparatur (Sartorius) verwendet.  
Mit der Annahme, dass während der Kompression das Feststoffvolumen der GDL-
Materialien konstant bleibt und sich nur das Hohlraumvolumen ändert, kann die 
Porosität unter Kompression mit Gl. 3-1 berechnet werden. 
( )00 11 εε −⋅−=
p
p d
d
 Gl. 3-1 
Darin bedeuten ER und R die Dicke und Porosität im nicht komprimierten Zustand 
und E
 und 
 die entsprechenden Werte unter Kompression. Die Dicken und Porosi-
täten der untersuchten Materialien bei verschiedenen Flächenpressungen sind in 
Tab. 3-1 zusammengefasst. 
 
Material 
Dicke [µm] Porosität 
15kPa 0,2 MPa 1,8 MPa 2,4 MPa 15kPa 0,2 MPa 1,8 MPa 2,4 MPa 
25BA 220±3 160±2 115±1 105±1 0,90±0,01 0,88±0,01 0,83±0,01 0,79±0,01 
TGP-H-060 (11% PTFE) 235±3 200±2 180±3 170±2 0,80±0,01 0,77±0,01 0,74±0,01 0,72±0,01 
Kohlefaser-Vlies_1 150±4 135±4 125±3 125±2 0,72±0,01 0,71±0,01 0,69±0,01 0,69±0,01 
Kohlefaser-Vlies_2 230±1 200±1 180±1 180±1 0,72±0,01 0,68±0,01 0,66±0,01 0,66±0,01 
25BA+MPL 235±3 200±4 180±4 180±3 0,80±0,01 0,78±0,01 0,75±0,01 0,75±0,01 
Kohlefaser-Vlies_1+MPL 180±1 165±1 150±1 150±1 0,70±0,01 0,68±0,01 0,64±0,01 0,64±0,01 
Kohlefaser-Vlies_2+MPL 250±2 225±2 210±1 210±1 0,69±0,01 0,67±0,01 0,64±0,01 0,64±0,01 
   Tab. 3-1: Dicken und Porositäten der verwendeten GDL-Materialien in 
Abhängigkeit von der Flächenpressung 
 
Vor Versuchsbeginn wird die Wasserseite des Versuchsaufbaus kurzzeitig mit Druck 
beaufschlagt, so dass Wasser aus dem unteren Probenhalter austritt. Wenn die 
gesamte Auflagefläche mit Wasser geflutet ist, kann die hydrophile Membran auf den 
mit Wasser bedeckten Probenhalter aufgelegt und ausgerichtet werden. Dieses 
Vorgehen ist notwendig um sicherzustellen, dass die hydrophile Membran bei 
Versuchsbeginn vollständig mit Wasser gesättigt ist. Andernfalls würde die 
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Sättigungsbestimmung verfälscht werden, da das von der Membran und nicht von 
der Probe aufgenommene Wasser mitgemessen wird.  
Die Probe wird mittig innerhalb der Dichtung auf der gesättigten hydrophilen 
Membran positioniert. Danach wird die hydrophobe Membran auf die Probe und die 
Dichtung gelegt und der Probenhalter mittels Pneumatikzylinder geschlossen. Die 
Flächenpressung der Probe kann über den Druck im Pneumatikzylinder eingestellt 
werden. Die nachfolgend beschriebenen Versuche wurden bei 0,2 und 1,8 MPa 
Flächenpressung durchgeführt. Die Flächenpressungen wurden so gewählt, dass sie 
mit den unterschiedlichen Belastungen einer GDL unter den Stegflächen und im 
Kanalbereich der Strömungsverteilerstruktur in einem automobilen Brennstoffzellen-
stack vergleichbar sind. 
Zur Aufnahme der gesamten Kapillardruck-Sättigungs-Hysterese werden verschie-
dene Druckstufen nacheinander eingestellt. Abb. 3-3 zeigt den Druckverlauf und den 
entsprechenden Wassergehalt in der GDL-Probe für einen Zyklus.  
 
Abb. 3-3: Kapillardruck und Wasseraufnahme im Verlauf einer Messung zur Aufnahme von 
Kapillardruck-Sättigungskurven 
 
Ein Zyklus beginnt mit dem maximalen negativen Kapillardruck von -300 mbar. 
Danach wird der Druck stufenweise erhöht, bis das positive  Kapillardruckmaximum 
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Mit steigendem positiven Kapillardruck nimmt der Wassergehalt in der GDL-Probe 
zu, da Wasser aus der Laborflasche in den Probenhalter fließt. Wird der Kapillar-
druck anschließend wieder reduziert, geht der Wassergehalt in der Probe zunächst 
nur geringfügig zurück. Erst bei negativen Kapillardrücken fließt der Großteil der 
Wassermenge aus der Probe in die Laborflasche zurück, so dass der Wassergehalt 
deutlich abnimmt.  
Bei positiven Kapillardrücken strömt im Verlauf einer Druckstufe  so lange Wasser in 
die Probe bis alle diejenigen Poren gefüllt sind, deren Kapillardruck aufgrund der 
Porengröße und Benetzbarkeit kleiner ist als der vorgegebene Kapillardruck. Sind 
alle zugänglichen Poren geflutet, strömt kein Wasser mehr in die Probe und die 
Wasseraufnahme stagniert. Wird der Kapillardruck anschließend erhöht, werden die 
Poren mit dem nächst höheren Kapillardruck gefüllt und der Wassergehalt in der 
Probe nimmt wieder zu. 
Bei negativen Kapillardrücken kann ein ähnliches Verhalten beobachtet werden. 
Auch hier werden in einer Druckstufe nur diejenigen Poren geleert, die aufgrund des 
Kapillardrucks zugänglich sind, so dass der Wassergehalt in der Probe stufenweise 
abnimmt.  
Jede Druckstufe wird so lange gehalten bis die Änderung der Wassermasse, die aus 
der Laborflasche in den Probenhalter strömt und andersherum hinreichend klein ist. 
Dadurch wird gewährleistet, dass sich ein Gleichgewichtszustand zwischen Luft- und 
Wasserphase in der Probe einstellen kann.  
Der in Abb. 3-3 dargestellte Zyklus wird pro Messung dreimal wiederholt, um eine 
statistische Auswertung der Messdaten zu ermöglichen. Der Programmablauf und 
die Messdatenerfassung werden von einem LabView Programm vollautomatisch 
durchgeführt. Zur Bestimmung der Kapillardruck-Sättigungskurve eines Materials 
wird die Wassermasse berechnet, die am Ende jeder Druckstufe in der Probe vor-
handen ist. Dazu wird die Differenz aus dem Waagenwert am Ende einer Druckstufe 
und zu Beginn des gesamten Zyklus gebildet. Mit dieser Massenänderung kann die 
Sättigung der Probe nach Gl. 3-2 für jede Druckstufe ermittelt werden.  
von 300 mbar erreicht wird. Anschließend wird der Kapillardruck wieder stufenweise 
auf -300 mbar reduziert. Das Druckmaximum von 300mbar  wurde gewählt, da Vor-
versuche und die Ergebnisse aus der Literatur zeigen, dass dieser Wert ausreicht, 
um maximale Sättigungen für typische GDL-Materialien zu erreichen. 
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Darin bezeichnet ∆SDT die Wassermasse in der Probe, '() die Wasserdichte und 
USDT die Probenfläche. Die Kompression der Probe wird in Gl. 3-2 durch die Dicke 
E
 und die Porosität 
 des GDL-Materials im komprimierten Zustand berücksichtigt.  
In Abb. 3-4 sind die Kapillardruck-Sättigungskurven der untersuchten GDL-Materia-
lien ohne MPL bei einer Flächenpressung von 0,2 MPa dargestellt.  
 
Daraus geht hervor, dass der Wassereintrag in die Probe und der anschließende 
Wasseraustrag auf zwei verschiedenen Kurven verlaufen, so dass sich eine 
Hysterese ausbildet. Um flüssiges Wasser in die hydrophoben Materialien hinein zu 
transportieren sind positive Kapillardrücke notwendig. Wird der positive Kapillardruck 
anschließend wieder reduziert, nimmt die Sättigung der Probe nur geringfügig ab. 
Erst bei negativen Kapillardrücken wird das Wasser aus den Poren der Probe 
ausgetragen, so dass die Sättigung deutlich sinkt. 
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Abb. 3-4: Kapillardruck-Sättigungskurven verschiedener GDL-Materialien ohne MPL bei einer 
Flächenpressung von 0,2 MPa 
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In Abb. 3-4 ist erkennbar, dass bei Kapillardrücken von 0-150 mbar der größte Anteil 
an Wasser von den Proben aufgenommen wird. Bei höheren Kapillardrücken steigt 
die Sättigung der untersuchten Materialien nur noch geringfügig. Wie Abb. 3-4 zeigt, 
unterscheiden sich die Kapillardruck-Sättigungskurven der untersuchten Materialien 
zum Teil sehr deutlich voneinander.  
Während bei einem Kapillardruck von 300 mbar die Kohlefaser-Vliesstoffe nahezu 
vollständig gesättigt sind, beträgt die Sättigung des 25BA nur 70%. Bei einem 
Kapillardruck von 50 mbar hingegen, weist das 25BA mit 20% die größte Sättigung 
der untersuchten Materialien auf. 
In Abb. 3-5 sind die Kapillardruck-Sättigungskurven der GDL-Materialien mit MPL bei 
einer Flächenpressung von 0,2 MPa dargestellt. Die Materialien mit mikroporöser 
Beschichtung werden so in den Probenhalter eingelegt, dass die MPL zur Luftseite 
zeigt. Das Wasser strömt somit über die Vliesstoff beziehungsweise Papier-Seite der 
GDL-Materialien in die Probe ein und wieder heraus. 
 
 
Abb. 3-5:  Kapillardruck-Sättigungskurven verschiedener GDL-Materialien mit  MPL  bei einer 
Flächenpressung von 0,2 MPa 
 
Im Vergleich zu Abb. 3-4 fällt auf, dass die mikroporöse Beschichtung der unter-
suchten Kohlefaser-Vliesstoffe nur einen geringen Einfluss auf das Kapillardruck-
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Sättigungsverhalten im dargestellten Druckbereich hat. Im Gegensatz dazu wird die 
Sättigung des 25BA bei einem Kapillardruck von 300 mbar durch die mikroporöse 
Beschichtung von 70% auf 38% reduziert. 
Der unterschiedliche Einfluss der verschiedenen MPL auf das Kapillardruck-
Sättigungsverhalten deutet auf unterschiedliche Eindringtiefen der Beschichtung in 
das Basismaterial hin. Mit einer Beschichtung die nicht in das Basismaterial 
eindringt, ist bei der hier verwendeten Methode keine Veränderung des Kapillar-
druck-Sättigungsverhaltens zu erwarten. Dringt die mikroporöse Beschichtung 
hingegen tief in das Basismaterial ein und belegt viele große Poren, wird die 
Wasseraufnahme zu höheren Kapillardrücken verschoben. 
Die Poren in der MPL sind eine Größenordnung kleiner als im Basismaterial, so dass 
deutlich höhere Kapillardrücke für den Wassereintrag erforderlich sind. Bei 
Kapillardrücken von maximal 300 mbar werden die Poren in der MPL vermutlich nur 
zu einem sehr geringen Teil oder gar nicht mit Wasser gefüllt. Um die Sättigung zu 
bestimmen, wird die Wassermasse in der Probe auf das gesamte Hohlraumvolumen 
bezogen. Da das Hohlraumvolumen der MPL zum Porenraum des Basismaterials 
hinzukommt, aber nicht mit Wasser gefüllt wird, ist die Sättigung insgesamt geringer. 
Daher sind die Sättigungen der Materialien mit MPL in Abb. 3-5 geringer als die 
Sättigung der entsprechenden Materialien ohne Beschichtung in Abb. 3-4.   
Die Kompression der Probe ist ein weiterer Faktor, der die Kapillardruck-Sättigungs-
kurve beeinflusst. Wie Abb. 3-6 zeigt, nimmt bei gleichem Kapillardruck die Sättigung 
mit zunehmender Flächenpressung ab. Mit zunehmender Kompression werden die 
Poren im GDL-Material kleiner, so dass höhere Kapillarkräfte zum Befüllen erforder-
lich sind. 
Für das oben beschriebene Modell wird die Sättigung als Funktion des Kapillardrucks 
benötigt. Um einen funktionellen Zusammenhang von Sättigung und Kapillardruck zu 
ermitteln, werden die Wassereintragskurve und die Wasseraustragskurve der 
Hysterese getrennt betrachtet. Außerdem wird angenommen, dass im Betrieb einer 
automobilen PEMFC mit parallelen Kanälen im Flowfield nur positive Kapillarkräfte 
auftreten. Unter diesen Voraussetzungen können Ausgleichskurven erstellt werden, 
die den Zusammenhang von Kapillardruck und Sättigung beschreiben, wie Abb. 3-7 
zeigt. 
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Abb. 3-6: Kapillardruck-Sättigungskurven von Kohlefaser-Vlies_2+MPL und 25BA+MPL bei 0,2 
und 1,8 MPa Flächenpressung 
 
 
Abb. 3-7: Sättigung als Funktion des Kapillardrucks für  pL-pG>0 bei Wassereintrag und 
Wasseraustrag für Kohlefaser-Vlies_2 mit MPL bei 1,8 MPa Flächenpressung
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3.2 Effektive Permeabilität als Funktion der Sättigung 
 
3.2.1 Effektive Permeabilität senkrecht zur Materialebene 
 
Wie aus Kapitel 2.4.1.2 hervorgeht, wird in der Literatur kein geeignetes Verfahren 
beschrieben, mit dem die effektive Permeabilität von GDL-Materialien senkrecht zur 
Materialebene für das „Moisture-Diffusion“-Modell ermittelt werden kann. Daher wird 
zunächst ein Versuchsaufbau vorgestellt, mit dem dieser Modellparameter bestimmt 
werden kann. Anschließend werden die Ergebnisse dargestellt, die mit diesem 
Versuchsaufbau erzielt wurden. 
 
 
3.2.1.1 Versuchsaufbau 
 
Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Methode entwickelt, um die effektive Perme-
abilität von Wasser in GDL-Materialien senkrecht zur Materialebene in Abhängigkeit 
von der Sättigung zu ermitteln. 
Der Versuchsaufbau besteht aus einem Massendurchflussregler (Bronkhorst Liqui-
Flow) und einem zweiteiligen Probenhalter (Abb. 3-8). Die zwei Probenhalterplatten 
werden in einer Kompressionseinheit, bestehend aus einem Gestell und einem 
Pneumatikzylinder, fixiert. Die Kompressionseinheit dient zum Öffnen und Schließen 
des Probenhalters, sowie zum Einstellen der Proben-Kompression.  
Mit dem Massendurchflussregler wird dem Probenhalter ein konstanter Wasser-
volumenstrom zugeführt. Der wasserseitige Probenhalter enthält eine Strömungs-
verteilerstruktur bestehend aus mehreren parallelen Kanälen und Stegen (Abb. 3-9). 
Das Wasser durchströmt die Probe von oben nach unten senkrecht zur Material-
ebene und tropft anschließend durch ein Gitter in den unteren Probenhalter.  
Das Gitter dient zur mechanischen Stabilisierung und ermöglicht damit eine definierte 
Kompression der Probe. Die Öffnungen im Gitter sind mehrere Größenordnungen 
größer als die Poren in der GDL-Probe, so dass der Einfluss auf die Permeabilitäts-
messung vernachlässigt werden kann. Um zu verhindern, dass der unterere Proben-
halter vollständig geflutet wird, kann das Wasser durch eine Öffnung abfließen.  
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Wie in Abb. 3-9 dargestellt, ist auf dem unteren Probenhalter ein Folienrahmen mit 
einer Dicke von 125 µm aufgeklebt. Dieser Rahmen dient einerseits zum Positio-
nieren der GDL-Probe und andererseits als Auflage für die kompressible Dichtung.  
 
 
Abb. 3-8: Fließbild des Versuchsaufbaus zur Bestimmung der effektiven Permeabilität von 
GDL-Materialien senkrecht zur Materialebene 
 
  
Die Dichtung (Silikonschaum) ist in einer Nut im oberen Probenhalter fixiert, so dass 
die Probe auf einfache Weise durch Öffnen des Probenhalters entnommen werden 
 
Abb. 3-9: Schema des Probenhalters zur Bestimmung der effektiven Permeabilität von GDL-
Materialien senkrecht zur Materialebene 
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kann. Der Druckverlust, der beim Durchströmen der Probe entsteht, wird mit einem 
Differenzdrucksensor (SensorTechnics) gemessen. 
 
 
3.2.1.2 Versuchsdurchführung und Ergebnisse 
 
Um die effektive Permeabilität der betrachteten Materialien zu bestimmen werden 
zunächst einzelne Proben mit Hilfe einer Schablone ausgeschnitten. Vor Beginn 
einer Messung werden analog zum Kapillardruck-Sättigungs-Versuch die Dicke und 
die Masse jeder Probe im trockenen Zustand gemessen (Vgl. Kapitel 3.1.2). Die 
mittleren Werte für die verwendeten Materialien können Tab. 3-1 in Kapitel 3.1.2  
entnommen werden. 
Die Probe wird auf der unteren Probenhalterplatte mittig positioniert und der Proben-
halter mit Hilfe des Pneumatikzylinders geschlossen. Die Flächenpressung der Probe 
kann über den Druck im Pneumatikzylinder eingestellt werden. Die nachfolgend 
beschriebenen Versuche wurden bei einer Flächenpressung von 2,4 MPa bezogen 
auf die Stegfläche durchgeführt. Die Flächenpressung wurde so gewählt, dass sie 
mit der Belastung einer GDL in einem automobilen Brennstoffzellenstack vergleich-
bar ist. 
Um die effektive Permeabilität zu bestimmen wird bei konstantem Wassermassen-
strom der Druckverlauf über die Zeit aufgezeichnet. Abb. 3-10 zeigt beispielhaft die 
Druckverläufe über der Zeit für ein Kohlefaser-Vlies Material bei verschiedenen 
Massenströmen. Die gewählten Massenströme von 3-18 g/h entsprechen der 
Wasserproduktion bei Stromdichten von 0,5-3 A/cm². Für jeden Massenstrom wird 
eine neue Probe des jeweiligen Materials verwendet. 
In den dargestellten Kurven ist erkennbar, dass der Druck zunächst ansteigt und 
nach Erreichen mindestens eines Maximums wieder auf ein konstantes Niveau 
absinkt. Der Druckanstieg zu Beginn einer Messung resultiert aus den Kapillarkräften 
die überwunden werden müssen, um die hydrophoben Poren des GDL-Materials mit 
Wasser zu füllen. In Abb. 3-10 ist ersichtlich, dass  die Druckmaxima bei verschie-
denen Massenströmen im Bereich von 35-45 mbar liegen.  
Sind ausreichend viele Poren mit Wasser gefüllt, so dass sich durchgängige Wasser-
pfade von einer Seite der Probe zur anderen ausbilden können, nimmt der Druck 
3.2 Effektive Permeabilität als Funktion der Sättigung 
51 
 
wieder ab. Wie in Abb. 3-10 zu erkennen ist, stellt sich mit zunehmender Durch-
strömdauer ein konstantes Druckniveau ein, was auf stabile Wasserpfade innerhalb 
der Probe hindeutet.  
 
 
Abb. 3-10: Differenzdruck über Zeit bei verschiedenen Massenströmen durch die Materialebene 
für Kohlefaser-Vlies_1 
 
Je nach Massenstrom stellen sich konstante Drücke von 15-27 mbar für das verwen-
dete Kohlefaser-Vlies ein. Für die Berechnung der effektiven Permeabilität nach Gl. 
3-3 werden die Druckwerte aus dem konstanten Bereich herangezogen. 
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Die effektive Permeabilität senkrecht zur Materialebene tpeffK ,  berechnet sich aus 
dem Wasser-Massenstrom OHm 2& , der dynamischen Viskosität OHμ 2  und der Dichte 
OHρ 2  von Wasser, dem Differenzdruck pΔ , sowie der Probendicke obedPr und der 
angeströmten Probenfläche.  
0
5
10
15
20
25
30
35
40
45
50
0 50 100 150 200 250 300
D
if
fe
re
n
zd
rc
u
k
 [
m
b
a
r]
Zeit [s]
12g/h
15g/h
18g/h
3 Experimentelle Bestimmung der Modellparameter 
52 
 
Zum Vergleich zu Abb. 3-10 sind in Abb. 3-11 die Druckverläufe bei verschiedenen 
Massenströmen für ein Kohlefaser-Vlies-Material mit MPL dargestellt. Daraus wird 
deutlich, dass mit zunehmendem Wasser-Massenstrom der Unterschied zwischen 
Druckmaxima und konstantem Bereich abnimmt. Bei dem hier dargestellten maxi-
malen Massenstrom von 15 g/h ist schließlich nahezu kein Druckmaximum mehr 
erkennbar.  
Die Kurven in Abb. 3-11 deuten darauf hin, dass der Druck beim Durchströmen der 
MPL ähnlich groß ist wie der Druck zum Befüllen ausreichend vieler Poren in der 
MPL.  
 
 
In Abb. 3-12 sind die mittleren Differenzdrücke verschiedener GDL-Materialien mit 
und ohne mikroporöse Beschichtung in Abhängigkeit vom Wasser-Massenstrom 
dargestellt. Darin ist erkennbar, dass der Differenzdruck durch die Beschichtung 
deutlich erhöht wird. Während die Materialien ohne MPL mittlere Differenzdrücke von 
1-50 mbar aufweisen, zeigen die beschichteten Materialien mittlere Differenzdrücke 
von 75-300 mbar bei gleichen Massenströmen. 
 
Abb. 3-11: Differenzdruck über Zeit bei verschiedenen Massenströmen durch die Materialebene für 
Kohlefaser-Vlies_1 mit MPL 
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Abb. 3-12 zeigt zudem, dass der mittlere Differenzdruck für die gewählten Materialien 
und Massenströme unabhängig von der Größe des Massenstroms ist. Die gemit-
telten Differenzdrücke liegen im Bereich der Standardabweichung des jeweiligen 
Materials. Die in Abb. 3-12 dargestellten Fehlerbalken entsprechen der 
Standardabweichung aus mindestens drei Wiederholungsmessungen für jedes 
Material und jeden Massenstrom. Die teilweise sehr hohen Standardabweichungen 
deuten darauf hin, dass die Porengrößen innerhalb eines  Materials von Probe zu 
Probe sehr stark schwanken können.  
 
 
Besonders auffällig sind die hohen Standardabweichungen bei den Kohlefaser-Vlies-
Materialien mit MPL. Die Poren in der MPL sind sehr viel kleiner als im Kohlefaser-
Vlies, so dass davon ausgegangen werden kann, dass der Differenzdruck bei 
Durchströmung mit flüssigem Wasser durch die MPL dominiert wird.   
Die mikroporösen Beschichtungen der gewählten Materialien unterscheiden sich in 
der Zusammensetzung und der Struktur. Beim Vergleich der Oberflächen der 
unterschiedlichen MPLs fällt auf, dass die MPLs der Kohlefaser-Vlies-Materialien 
 
Abb. 3-12: Differenzdruck verschiedener GDL-Materialien mit und ohne mikroporöse 
Beschichtung (MPL) bei Durchströmung mit flüssigem Wasser senkrecht zur Materialebene 
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deutlich weniger Risse aufweisen als die MPL des beschichteten 25BA. Aufgrund 
des geringeren Kapillardrucks kann davon ausgegangen werden, dass die größten 
Poren beziehungsweise durchgängigen Risse in der MPL bevorzugt für den Wasser-
transport verwendet werden.  
Aus Abb. 3-12 wird deutlich, dass die hohe Rissdichte in der MPL des beschichteten 
25BA zu einer höheren Vergleichbarkeit von Probe zu Probe führt, verglichen mit den 
beschichteten Kohlefaser-Vlies-Materialien, bei denen der Differenzdruck von den 
jeweils  größten Poren in der MPL der jeweiligen Probe abhängig ist.  
Eine große Standardabweichung bei den Differenzdruck-Messungen verschiedener 
Proben eines Materials deutet darauf hin, dass die Größe der größten Poren in der 
MPL sehr stark von Probe zu Probe variieren kann.  
Wie oben bereits erwähnt, ist den Ergebnissen in Abb. 3-12 zufolge der Differenz-
druck nahezu unabhängig von den hier gewählten Massenströmen. Nach Gl. 3-3 
muss somit die effektive Permeabilität der untersuchten Materialien mit zunehmen-
dem Massenstrom steigen. Den Ausführungen in Kapitel 2.4.1.1 zufolge nimmt die 
effektive Permeabilität eines porösen Materials mit zunehmender Sättigung der 
betrachteten Phase zu.  
Um die Sättigung zu bestimmen, wird der Probenhalter geöffnet und die Probe 
entnommen, nachdem sich bei konstantem Wassermassenstrom ein konstanter 
Differenzdruck eingestellt hat. Die feuchte Probe wird gewogen, so dass aus der 
Massendifferenz zur trockenen Probe die Flüssig-Wasser-Sättigung nach Gl. 3-2 in 
Kapitel 3.1.2 berechnet werden kann. 
Abb. 3-13 zeigt die mittleren Flüssig-Wasser-Sättigungen der untersuchten 
Materialien für verschiedene Massenströme. Darin ist erkennbar, dass entgegen der 
Erwartung die Sättigung der untersuchten Materialien mit flüssigem Wasser 
unabhängig von den hier gewählten Massenströmen ist. Selbst ein um Faktor sechs 
erhöhter Massenstrom führt, den Ergebnissen in Abb. 3-13 zufolge, nicht zu einer 
deutlich höheren Sättigung der GDL-Materialien.  
Die mittleren Sättigungen der Materialien variieren in einem Bereich von 0,2-4% 
bezogen auf das zur Verfügung stehende Hohlraumvolumen nach Gl. 3-2. Das 
TGP-H-060 (11% PTFE) weist mit mittleren Werten von 2,3-4,0% dabei die höchsten 
Sättigungen auf. Die in Abb. 3-13 dargestellten Sättigungswerte entsprechen 
Wassermassen von 1-10 mg in den hier verwendeten Proben. Die Fehlerbalken in 
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Abb. 3-13 zeigen, dass bei diesen geringen Wassermengen in den Proben, 
Störeinflüsse, wie beispielsweise Tropfen auf der Probenoberfläche und Verdunstung 
nach Öffnen der Messzelle, einen deutlichen Einfluss auf das Ergebnis haben.  
 
Für das oben beschriebene Modell wird die effektive Permeabilität der Materialien für 
flüssiges Wasser als Funktion der Sättigung benötigt. Aus den gemessenen Druck- 
und Massendifferenzen der untersuchten Materialien bei verschiedenen Wasser-
Massenströmen, kann die effektive Permeabilität als Funktion der Sättigung 
dargestellt werden. In Abb. 3-14 sind die berechneten mittleren Permeabilitäten über 
den dazugehörigen mittleren Sättigungen aufgetragen.  
Aufgrund der geringen Sättigungen, die sich bei den gewählten Massenströmen 
einstellen wird nur ein kleiner Abschnitt der gesamten Permeabilitäts-Sättigungs-
kurve abgebildet. Für das oben beschriebene Modell hingegen, soll die gesamte 
Permeabilitäts-Sättigungskurve eines Materials verwendet werden. Denn die in Abb. 
3-13 dargestellte Sättigung beschreibt nur den Mittelwert über das Probenvolumen, 
so dass lokal deutlich höhere Sättigungen im Material vorhanden sein können. Um 
 
Abb. 3-13: Sättigungen der untersuchten GDL-Materialien bei verschiedenen Massenströmen 
durch die Materialebene 
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die lokalen Unterschiede in der Sättigung auch im Modell abbilden zu können, wird 
daher der funktionelle Zusammenhang aus effektiver Permeabilität und Sättigung für 
den gesamten Sättigungsbereich von 0-100% benötigt. 
 
 
Zu diesem Zweck wird die absolute Permeabilität der untersuchten Materialien 
herangezogen. Wie in Kapitel 2.4.1.1 erläutert, entspricht die absolute Permeabilität 
eines porösen Materials der effektiven Permeabilität bei vollständiger Sättigung des 
Porenraums mit einer Phase. Demnach kann für die effektive Permeabilität bei 100% 
Sättigung die absolute Permeabilität der untersuchten Proben eingesetzt werden. 
Die absoluten Permeabilitäten der verschiedenen GDL-Materialien sind in Tab. 3-2 
zusammengefasst. Die Werte stammen aus Messungen, bei denen der Druckabfall 
über die Probendicke bei verschiedenen Luftvolumenströmen gemessen wird. Der 
dazugehörige Versuchsaufbau wurde nicht im Rahmen dieser Arbeit entwickelt, 
weshalb auf eine detaillierte Beschreibung der Methode verzichtet werden soll.   
 
 
 
Abb. 3-14: Effektive Permeabilität durch die Materialebene (tp) als Funktion der Flüssig-Wasser-
Sättigung verschiedener GDL-Materialien 
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Fügt man die absoluten Permeabilitäten der untersuchten Materialien zu den 
entsprechenden Messreihen in Abb. 3-14 hinzu, können Ausgleichskurven erstellt 
werden, die die effektive Permeabilität über den gesamten Sättigungsbereich 
interpolieren. 
Wie bereits in Kapitel 2.4.1.1 ausgeführt, wird in der Literatur häufig ein kubischer 
Zusammenhang von relativer Permeabilität und Flüssig-Wasser-Sättigung verwen-
det, um die effektive Permeabilität zu  beschreiben. Um die Ergebnisse dieser Arbeit 
mit dem Ansatz aus der Literatur vergleichen zu können, wird die relative 
Permeabilität der untersuchten Materialien aus Gl. 2-46 bestimmt. Abb. 3-15 zeigt die 
relativen Permeabilitäten senkrecht zur Materialebene als Funktion der Flüssig-
Wasser-Sättigung für die untersuchten GDL-Materialien ohne MPL.  
 
 
Abb. 3-15:  Relative Permeabilitäten senkrecht zur Materialebene als Funktion der Sättigung für 
verschiedene GDL-Materialien im Vergleich zum kubischen Ansatz aus der Literatur 
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sollen. Es geht also nicht darum eine Formulierung für alle Materialien zu finden, 
sondern die Eigenschaften jedes einzelnen Materials zu ermitteln. 
 
Material 
Absolute 
Permeabilität(tp) 
[µm²] 
25BA 11,0 
TGP-H-060 (11% PTFE) 5,0 
Kohlefaser-Vlies_1 3,0 
Kohlefaser-Vlies_2 2,7 
Tab. 3-2 Absolute Permeabilitäten 
verschiedener GDL-Materialien senkrecht 
zur Materialebene (tp) bei einer 
Flächenpressung von 2,4 MPa 
 
3.2.2 Effektive Permeabilität in der Materialebene 
 
Um die effektive Permeabilität von Wasser in der Materialebene von GDLs zu 
ermitteln, wurde für diese Arbeit eine Methode verwendet, die auf einem in der 
Literatur beschriebenen Verfahren zur Bestimmung der absoluten Permeabilität 
basiert [77] . Die Einzelheiten zu diesem Verfahren werden im folgenden Abschnitt 
erläutert. 
 
3.2.2.1 Versuchsaufbau 
 
Der Versuchsaufbau zur Bestimmung der effektiven Wasserpermeabilität in der 
Materialebene unterscheidet sich nur durch den Probenhalter von dem zuvor 
beschriebenen Aufbau. Der Probenhalter der hierfür verwendet wird, besteht aus 
zwei Zylindern, die an jeweils einer Stirnseite eine plangeschliffene Oberfläche 
aufweisen (Abb. 3-16). Die Probe hat die Form eines Kreisrings und befindet sich 
zwischen den ebenen Oberflächen der Zylinder. Ein Zylinder hat eine Bohrung in der 
Mitte der ebenen Oberfläche, die mit dem Massendurchflussregler verbunden ist. 
Dadurch strömt Wasser in den inneren offenen Bereich der Kreisringprobe und von 
dort aus radial, parallel zur Materialebene durch die Probe. Die äußere Mantelfläche 
der Probe ist zur Umgebung hin offen, so dass austretendes Wasser abtropfen kann. 
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Nachdem sich bei konstantem Wassermassenstrom ein konstanter Differenzdruck 
eingestellt hat, wird die Probe entnommen und gewogen. Aus der Massendifferenz 
vor und nach dem Versuch kann die Sättigung der Probe mit flüssigem Wasser 
berechnet werden. 
 
 
Abb. 3-16: Schema des Probenhalters zur Bestimmung der effektiven Permeabilität von GDL-
Materialien  in der Materialebene 
 
3.2.2.2 Versuchsdurchführung und Ergebnisse 
 
Um die effektive Permeabilität in der Materialebene zu bestimmen werden zunächst 
einzelne Proben der betrachteten Materialien mit Hilfe einer Stanzschablone ausge-
schnitten. Analog zu den zuvor beschriebenen Versuchen werden vor Beginn der 
Messungen die Dicke und die Masse jeder Probe im trockenen Zustand gemessen. 
Die Eigenschaften der  verwendeten Materialien sind in Tab. 3-1 in Kapitel 3.1.2 
zusammengefasst. 
Zur Bestimmung der effektiven Permeabilität in der Materialebene wird eine Probe 
auf der unteren Probenhalterplatte mittig positioniert und der Probenhalter mit Hilfe 
des Pneumatikzylinders geschlossen. Die Flächenpressung der Probe kann über den 
Druck im Pneumaikzylinder eingestellt werden.  
Im Unterschied zur effektiven Permeabilität senkrecht zur Materialebene, ist der 
wirksame Querschnitt bei Durchströmung in der Materialebene abhängig von der 
Kompression des Materials. Die nachfolgend beschriebenen Versuche wurden 
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bei  1,0 und 2,4 MPa Flächenpressung durchgeführt. Die Flächenpressungen wurden 
so gewählt, dass sie mit den unterschiedlichen Belastungen einer GDL unter den 
Stegflächen und im Kanalbereich der Strömungsverteilerstruktur in einem 
automobilen Brennstoffzellenstack vergleichbar sind. 
Um die effektive Permeabilität zu bestimmen wird bei konstantem Wasser-
Massenstrom der Druckverlauf über die Zeit aufgezeichnet. Abb. 3-17 zeigt beispiel-
haft die Druckverläufe über der Zeit für ein Kohlefaser-Vlies Material bei verschie-
denen Massenströmen und einer Flächenpressung von 1 MPa.  
 
 
Im Unterschied zu den Messungen senkrecht zur Materialebene, sind die hier 
verwendeten Massenströme von 1-6 g/h, bezogen auf die Probengeometrie, deutlich 
größer als typische Massenströme die in der Materialebene einer GDL auftreten. Bei 
einer GDL-Dicke von 200 µm und der hier verwendeten Probengröße (ri=12 mm, 
ra=38 mm) ergibt sich bei einer Stromdichte von 1 A/cm²  ein maximaler Wasser-
Massenstrom von etwa 50 mg/h für die Durchströmung in der Materialebene. Dieser 
sehr geringe Wasser-Massenstrom kann mit dem verwendeten Massendurchfluss-
 
Abb. 3-17:  Differenzdruck über Zeit bei verschiedenen Massenströmen in der Materialebene für 
Kohlefaser-Vlies_1 bei einer Flächenpressung von 1 MPa 
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regler nicht eingestellt werden. Bei Versuchen mit einem anderen Regler (Bronkhorst 
µFlow), der laut Spezifikation für diesen Bereich geeigneter wäre, konnten keine 
stabilen Massenströme erreicht werden. Daher wurden die Versuche mit den 
minimalen Massenströmen durchgeführt, die mit dem verwendeten Massendurch-
flussregler zuverlässig eingestellt werden können. 
In den dargestellten Kurven ist erkennbar, dass der Druck zunächst ansteigt und 
nach Erreichen eines Maximums wieder auf ein konstantes Niveau absinkt. Der 
Druckanstieg zu Beginn einer Messung resultiert aus den Kapillarkräften die 
überwunden werden müssen, um die hydrophoben Poren des GDL-Materials mit 
Wasser zu füllen. In Abb. 3-17 ist ersichtlich, dass  die Druckmaxima bei 
verschiedenen Massenströmen im Bereich von 150-200 mbar liegen. 
Sind ausreichend viele Poren mit Wasser gefüllt, so dass sich durchgängige 
Wasserpfade von einer Seite der Probe zur anderen ausbilden können, nimmt der 
Druck wieder ab. Wie in In Abb. 3-17 zu erkennen ist, stellt sich mit zunehmender 
Durchströmdauer ein konstantes Druckniveau ein, was auf stabile Wasserpfade 
innerhalb der Probe hindeutet. Je nach Massenstrom stellen sich konstante Drücke 
von 100-170 mbar für das verwendete Kohlefaser-Vlies ein. Für die Berechnung der 
effektiven Permeabilität nach Gl. 3-4 werden die Druckwerte aus dem konstanten 
Bereich herangezogen. 
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Die effektive Permeabilität in der Materialebene ipeffK ,  berechnet sich aus dem Was-
ser-Massenstrom OHm 2& , der dynamischen Viskosität OHμ 2  und der Dichte OHρ 2   von 
Wasser, dem Wasserdruck ip  und dem Umgebungsdruck 0p , sowie den Proben-
daten Dicke obedPr  , Innenradius ir  und Außenradius ar .  
Zum Vergleich zu Abb. 3-17 sind in Abb. 3-18 die Druckverläufe bei verschiedenen 
Massenströmen für ein Kohlefaser-Vlies-Material mit MPL dargestellt. Daraus wird 
deutlich, dass durch die mikroporöse Beschichtung der Druckabfall erhöht wird, aber 
der qualitative Verlauf sich nicht ändert. Die Poren in der MPL sind deutlich kleiner 
als im dargestellten Kohlefaser-Vlies, so dass aufgrund der geringeren Kapillarkräfte 
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das Wasser bevorzugt durch das Kohlefaser-Vlies strömt. Je nach Eindringtiefe der 
MPL in das Vliesmaterial wird durch die Beschichtung der wirksame Querschnitt in 
der Materialebene verringert, so dass bei gleichem Massenstrom der Differenzdruck 
steigt.   
 
 
Abb. 3-18:  Differenzdruck über Zeit bei verschiedenen Massenströmen in der Materialebene für 
Kohlefaser-Vlies_1+MPL bei einer Flächenpressung von 1 MPa 
 
In Abb. 3-19 sind die mittleren Differenzdrücke verschiedener GDL-Materialien mit 
und ohne mikroporöse Beschichtung in Abhängigkeit vom Wasser-Massenstrom 
dargestellt. Darin ist erkennbar, dass der Differenzdruck durch die Beschichtung 
erhöht wird.  
Während die Materialien ohne MPL mittlere Differenzdrücke von 30-170 mbar auf-
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Beschichtung weniger stark zu, als bei der Durchströmung senkrecht zur 
Materialebene (Vgl. Abb. 3-12). Wie oben bereits erläutert, hat die Eindringtiefe der 
MPL in das jeweilige Basismaterial einen erheblichen Einfluss auf die effektive 
Permeabilität in der Materialebene. Dringt die MPL kaum in das Basismaterial ein, 
wird sich auch der Druck kaum ändern. Wird hingegen ein großer Teil des Material-
0
50
100
150
200
250
300
0 1000 2000 3000 4000
D
if
fe
re
n
zd
ru
ck
 [
m
b
a
r]
Zeit [s]
1 g/h
3 g/h
6 g/h
3.2 Effektive Permeabilität als Funktion der Sättigung 
63 
 
Querschnitts von der MPL eingenommen, dann wird der Druck deutlich ansteigen. 
Allerdings wird auch bei letzterem der Druckabfall durch das Basismaterial bestimmt. 
Im Unterschied dazu muss bei Durchströmung senkrecht zur Materialebene das 
Wasser in jedem Fall durch die mikroporöse Schicht hindurch transportiert werden, 
so dass der Druck deutlich ansteigt.  
 
 
Abb. 3-19: Differenzdruck verschiedener GDL-Materialien mit und ohne MPL bei 
Durchströmung mit flüssigem Wasser in der Materialebene und 1 MPa Flächenpressung 
 
In Abb. 3-19 ist außerdem erkennbar, dass der Druck nicht in gleichem Maße 
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Permeabilität mit zunehmendem Massenstrom steigt. 
Den Ausführungen in Kapitel 2.4.1.1 zufolge nimmt die effektive Permeabilität eines 
porösen Materials mit zunehmender Sättigung der betrachteten Phase zu. Abb. 3-20 
zeigt die mittleren Flüssig-Wasser-Sättigungen der untersuchten Materialien für 
verschiedene Massenströme. Darin ist erkennbar, dass die mittlere Sättigung der 
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Massenstrom und Sättigung erkennbar ist. Die untersuchten Materialien weisen 
mittlere Sättigungen von 5-27% auf, bei den hier gewählten Wasser-Massenströmen. 
Mit Sättigungswerten von 13-27% beinhalten die Kohlefaser-Vlies-Materialien die 
größten Wasseranteile. Bei Kohlefaser-Vlies_1 wird die mittlere Sättigung deutlich 
reduziert, wenn eine MPL hinzugefügt wird. 
 
 
Abb. 3-20: Sättigung verschiedener GDL-Materialien nach Durchströmen mit flüssigem Wasser 
in der Materialebene 
 
Für das oben beschriebene Modell wird die effektive Permeabilität der Materialien für 
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und Massen-Differenzen der untersuchten Materialien bei verschiedenen Massen-
strömen, kann die effektive Permeabilität als Funktion der Sättigung dargestellt 
werden.  
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MPL bei einer Flächenpressung von 1 MPa aufgetragen. Mit Einbeziehung der 
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gesamten Sättigungsbereich von 0-100% interpoliert. Die absoluten Permeabilitäten 
der verschiedenen GDL-Materialien sind in Tab. 3-3 zusammengefasst.  
 
 
Abb. 3-21: Effektive Permeabilität in der Materialebene als Funktion der Flüssig-Wasser-
Sättigung verschiedener GDL-Materialien ohne MPL bei 1 MPa Flächenpressung 
 
Die Werte stammen aus Messungen mit einem ähnlichen Verfahren bei dem Luft 
anstelle von Wasser als durchströmendes Medium verwendet wird. Der 
dazugehörige Versuchsaufbau wurde nicht im Rahmen dieser Arbeit entwickelt, 
weshalb auf eine detaillierte Beschreibung der Methode verzichtet werden soll [78].   
In Abb. 3-21 sind deutliche Unterschiede zwischen den verschiedenen Materialtypen 
erkennbar. Die Materialien auf Basis von Kohlefaser-Papieren zeigen eine größere 
effektive Permeabilität in der Materialebene als die GDLs auf Basis von Kohlefaser-
Vliesstoffen. Die untersuchten Materialien vom gleichen Typ unterscheiden sich 
hingegen nur geringfügig. 
Abb. 3-22 zeigt die effektiven Permeabilitäten der untersuchten GDL-Materialien mit 
MPL bei einer Flächenpressung von 1 MPa. Daraus geht hervor, dass sich die be-
schichteten Materialien deutlich weniger unterscheiden als die Materialien ohne MPL 
in  Abb. 3-21. Die Beschichtung des Kohlefaser-Papier-Materials (25BA) führt dazu, 
dass die effektive Permeabilität in der Materialebene reduziert wird, so dass der 
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Unterschied zu den Kohlefaser-Vlies-Materialien abnimmt. Die effektive Permeabilität 
der Kohlefaser-Vlies-Materialien in der Materialebene ändert sich hingegen kaum 
durch die Beschichtung. Dieses Verhalten deutet darauf hin, dass die MPL des 
Kohlefaser-Papiers deutlich tiefer in das Basismaterial eindringt, als bei den 
Kohlefaser-Vlies-Materialien, und dadurch die Permeabilität in der Materialebene 
verringert wird.   
 
 
Abb. 3-22: Effektive Permeabilität in der Materialebene als Funktion der Flüssig-Wasser-
Sättigung verschiedener GDL-Materialien mit MPL bei 1 MPa Flächenpressung 
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Abb. 3-23: Effektive Permeabilität in der Materialebene als Funktion der Flüssig-Wasser-
Sättigung für 25BA+MPL bei 1 und 2,4 MPa Flächenpressung 
 
Zum Vergleich mit der häufig in der Literatur verwendeten Modellannahme, dass der 
Zusammenhang von relativer Permeabilität und Sättigung mit einer kubischen 
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Abb. 3-24: Relative Permeabilitäten in der Materialebene als Funktion der Sättigung für 
verschiedene GDL-Materialien im Vergleich zum kubischen Ansatz aus der Literatur 
 
 
Material 
Absolute Permeabilität in der 
Materialebene [µm²] 
1 MPa 2,4 MPa 
25BA 5,7 2,1 
TGP-H-060 (11% PTFE) 10,2 6,4 
Kohlefaser-Vlies_1 1,6 1,2 
Kohlefaser-Vlies_2 2,3 1,7 
25BA+MPL 1,7 1,1 
Kohlefaser-Vlies_1+MPL 0,9 0,6 
Kohlefaser-Vlies_2+MPL 1,7 1,4 
Tab. 3-3: Absolute Permeabilitäten verschiedener 
GDL-Materialien in der Materialebene bei 1 und 2,4 
MPa Flächenpressung 
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3.3 Effektive Diffusivität als Funktion der Sättigung 
 
3.3.1 Versuchsaufbau 
 
Um den Einfluss der Flüssig-Wasser-Sättigung auf die Diffusionseigenschaften von 
unterschiedlichen GDL-Materialien zu untersuchen, wurde im Rahmen dieser Arbeit 
ein zweistufiges Verfahren entwickelt.  
Im ersten Schritt wird der Versuchsaufbau zur Aufnahme von Kapillardruck-
Sättigungskurven (Vgl. Kapitel 3.1.1) verwendet, um die Proben bei unterschied-
lichen, definierten Kapillardrücken zu sättigen. Nachdem bei konstantem Kapillar-
druck kein Wasser mehr in die Messzelle einströmt, wird die Probe entnommen und 
gewogen. 
Im zweiten Schritt wird die teilweise gesättigte GDL-Probe in einen Versuchsaufbau 
zur Diffusionsmessung eingelegt (Abb. 3-25). Der Versuchsaufbau zur Diffusions-
messung basiert auf dem Wicke-Kallenbach-Prinzip und wurde in ähnlicher Form 
bereits in der Literatur beschrieben [74].  
 
 
Abb. 3-25: Schema des Versuchsaufbaus zur Bestimmung der effektiven 
Diffusionseigenschaften von GDL-Materialien senkrecht zur Materialebene   
 
Die Probe wird auf einer Seite mit Stickstoff und auf der gegenüberliegenden Seite 
mit Luft überströmt. Aufgrund der unterschiedlichen Zusammensetzungen findet ein 
Konzentrationsausgleich zwischen dem Luftvolumenstrom und dem Stickstoff-
volumenstrom durch die GDL-Probe hindurch statt. Dabei diffundiert Sauerstoff von 
der Luftseite zur Stickstoffseite und entsprechend umgekehrt Stickstoff zur Luftseite.  
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Damit konvektiver Stofftransport vernachlässigt und somit von reiner Diffusion 
ausgegangen werden kann, muss der Differenzdruck zwischen Luft- und Stickstoff-
volumenstrom möglichst klein sein. Um zu verhindern, dass die gesättigten Proben 
während der Diffusionsmessung austrocknen, werden die Gasströme eingangsseitig 
befeuchtet.  
 
3.3.2 Versuchsdurchführung und Ergebnisse 
 
Um den effektiven Diffusionskoeffizienten der untersuchten Materialien in Abhängig-
keit von der Sättigung mit flüssigem Wasser zu bestimmen, wird die Probe zunächst 
gesättigt und anschließend die Diffusionsmessung durchgeführt. 
Die GDL-Probe wird mit dem Kapillardruck-Sättigungs-Aufbau gesättigt. Dabei strömt 
flüssiges Wasser mit konstantem Druck in die Probe bis alle zugänglichen Poren 
gefüllt sind. Wenn die Änderung der Wassermasse die von der Probe aufgenommen 
wird hinreichend klein ist, wird der Probenhalter geöffnet und die Probe entnommen. 
Anschließend wird die Sättigung der Probe durch Wiegen bestimmt und die 
Diffusionsmessung durchgeführt. 
Abb. 3-26 zeigt den Verlauf der Diffusionslänge über die Versuchszeit bei verschie-
denen Sättigungen einer GDL-Probe. Die Diffusionslänge ist ein Maß für die 
Diffusivität des porösen Materials. Je größer die Diffusionslänge ist, umso geringer 
ist die Diffusivität. Der Zusammenhang von Diffusionslänge und effektivem Dif-
fusionskoeffizienten ist in Gl. 3-5 dargestellt.  
 
D
l
d
D
eff
GDL
eff =  Gl. 3-5 
 
Darin bezeichnet Deff den effektiven Diffusionskoeffizienten, dGDL die Dicke des GDL-
Materials, leff die effektive Diffusionslänge und D den absoluten Diffusions-
koeffizienten. 
In Abb. 3-26 wird deutlich, dass die Diffusionslänge eines GDL-Materials mit 
zunehmender Sättigung steigt. Bei einer Sättigung von 24% ist die Diffusionslänge 
des dargestellten Materials zu Beginn der Messung bereits dreimal so hoch wie im 
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trockenen Ausgangszustand. Zum Vergleich zu Abb. 3-26 sind in Abb. 3-27 die 
Kurven aus der Diffusionsmessung mit einem Material mit MPL dargestellt.   
Wie die Kurven in Abb. 3-26 und Abb. 3-27 zeigen, nimmt die effektive Diffusions-
länge im gesättigten Zustand mit der Zeit ab. Dieses Verhalten resultiert daraus, 
dass die gesättigten Proben während der Diffusionsmessung trotz befeuchteter Gase 
trocknen. Aus diesem Grund werden für die weitere Auswertung der Diffusionsmess-
daten nur die Werte am Anfang einer Messung herangezogen.  
 
 
Für das oben beschriebene Modell wird der effektive Diffusionskoeffizient als 
Funktion der Sättigung benötigt. Aus den gemessenen effektiven Diffusionslängen 
bei verschiedenen Sättigungen und der jeweiligen Materialdicke kann nach Gl. 3-5 
das Verhältnis aus effektivem und absolutem Diffusionskoeffizienten berechnet 
werden.  
In Abb. 3-28 ist die Diffusivität der betrachteten GDL-Materialien mit MPL über der 
Sättigung aufgetragen. Daraus geht hervor, dass der effektive Diffusionskoeffizient 
mit zunehmender Sättigung der Materialien deutlich abnimmt. Eine Sättigung von 
10% kann den effektiven Diffusionskoeffizienten bereits um ein Drittel reduzieren. 
 
Abb. 3-26: Diffusionslänge über Zeit bei verschiedenen Sättigungen (Pc-S) für 25BA 
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Aus Abb. 3-28 wird außerdem deutlich, dass die hier betrachten Materialien sehr 
ähnliche Diffusionseigenschaften bei feuchten Bedingungen aufweisen. 
Der funktionelle Zusammenhang von Diffusivität und Sättigung kann für die hier 
betrachteten Materialien jeweils durch eine Exponentialfunktion beschrieben werden. 
 
Abb. 3-27: Diffusionslänge über Zeit bei verschiedenen Sättigungen (Pc-S) für 25BA+MPL 
 
Im Vergleich zu den in Kapitel 2.4.4 vorgestellten Modellen aus der Literatur sind die 
hier experimentell ermittelten effektiven Diffusionskoeffizienten deutlich geringer, wie 
Abb. 3-29 zeigt 
 
0
200
400
600
800
1000
1200
1400
0 50 100 150 200 250 300
D
if
fu
si
o
n
sl
ä
n
g
e
 [
µ
m
]
Zeit [s]
0%
4%
9%
11%
12%
3.3 Effektive Diffusivität als Funktion der Sättigung 
73 
 
 
Abb. 3-28: Effektive Diffusivität der betrachteten GDL-Materialien mit MPL als Funktion der 
Sättigung 
 
 
Abb. 3-29: Effektive Diffusivität der betrachteten GDL-Materialien mit MPL als Funktion der 
Sättigung 
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4 In-situ Sättigung 
4.1 Methode 
 
Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Verfahren entwickelt mit dem die Sättigung der 
Kathoden-GDL bei verschiedenen Betriebspunkten ermittelt werden kann. In diesem 
Verfahren wird eine kommerzielle Testzelle (QuickConnectFixture, Baltic Fuel Cells) 
verwendet, die einen einfachen und schnellen Ein- und Ausbau der GDL ermöglicht.  
Die Testzelle wird bei definierten Temperaturen und Stromdichten betrieben, bis sich 
ein stationärer Zustand einstellt. Nachdem der Betriebspunkt konstant gehalten 
wurde,  wird der Prüfstand heruntergefahren und die Kathoden-GDL zügig aus der 
Testzelle entnommen.  
Anschließend wird der Wassergehalt der GDL mit einem Feuchtebestimmer 
(Sartorius MA-100) ermittelt. Der Feuchtebestimmer besteht aus einer Analysen-
waage mit integriertem Quarzstrahler zum Trocknen der Probe. Aus der Proben-
masse vor und nach der Trocknung unter definierten Bedingungen wird der 
Wassergehalt der Probe berechnet.  
 
 
4.2 Versuchsdurchführung und Ergebnisse 
 
Um die Flüssig-Wasser-Sättigung der verschiedenen GDL-Materialien bei definierten 
Betriebsbedingungen zu ermitteln, werden Versuche an einem Brennstoffzellen-
Prüfstand duchgeführt. Die MEA-Komponenten (CCM, Gasdiffusionslagen) werden 
mit einer Schablone zugeschnitten und in die Testzelle eingelegt. Die CCM wird 
zuvor in einem Folienrahmen positioniert, so dass die aktive Fläche eindeutig 
definiert ist.  
Anschließend wird die Testzelle geschlossen und in die dazugehörige 
Kompressionseinheit mit Kühlwasser- und Gasanschlüssen eingesetzt. Die 
Flächenpressung der MEA wird durch den Druck im Pneumatikzylinder der 
Kompressionseinheit eingestellt. Die hier beschriebenen Versuche wurden mit einer 
MEA-Flächenpressung unter den Stegen der Strömungsverteilerstrukturen  von 
2,4 MPa durchgeführt. 
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In den Strömungsverteilerplatten der Anoden- und Kathodenseite befindet sich 
jeweils ein Thermoelement, mit dem die Zelltemperatur überwacht wird. Die 
Temperierung der Zelle erfolgt mit einem Wasserkreislauf. Die Versuche zur 
Modellvalidierung wurden bei 40°C, 50°C und 60°C durchgeführt. Um möglichst 
feuchte Bedingungen zu generieren, werden die Brenngase mit einer relativen 
Feuchte von 100% zugeführt. 
Für die Versuche wurden Stromdichten von 1, 2 und 3 A/cm² vorgegeben, um den 
Einfluss der Wasserproduktionsrate auf die Flüssig-Wasser-Sättigung der Kathoden-
GDL zu untersuchen. Die Gasvolumenströme wurden mit 10nl/min für die 
Wasserstoffzufuhr und 15 nl/min für die Luftzufuhr so gewählt, dass die Strömungs-
geschwindigkeiten in den Kanälen der Verteilerstrukturen groß genug sind um 
Wassertropfen an der GDL-Oberfläche auszutragen, aber der Druckverlust minimal 
ist. Außerdem führen die hohen Gasvolumentröme zu einem geringeren Konzen-
trationsgradienten über die aktive Fläche, woraus eine homogenere Stromdichte-
verteilung resultiert. Die Betriebsparameter der Testzelle für die in-situ Versuche sind 
in Tab. 4-1 zusammengefasst.  
 
Strom-
dichte 
[A/cm²] 
Zell-
temperatur* 
[°C] 
Volumenstrom 
Wasserstoff  
[nl/min] 
Volumenstrom 
Luft 
 [nl/min] 
Relative 
Gasfeuchte** 
Gas-
druck 
[bar] 
Flächen-
pressung*** 
[MPa] 
1 
40  
50  
60 
10 15 100% 2 2,4 
2 
40 
50 
60 
10 15 100% 2 2,4 
3 
40 
50 
60 
10 15 100% 2 2,4 
     *Kathode **Zelleingang ***bezogen auf Stegfläche des kathodenseitigen Strömungsverteilers 
Tab. 4-1: Betriebsparameter für die in-situ Versuche zur Modellvalidierung  
 
Für jeden Betriebspunkt wird ein eigenes Messprogramm verwendet, so dass die 
Versuche am Prüfstand automatisch ausgeführt werden. Jedes Messprogramm 
besteht aus mehreren Schritten, in denen unterschiedliche Prozesse durchlaufen 
werden. Abb. 4-1 zeigt den Verlauf der Messdaten für einen in-situ Versuch  zur 
Bestimmung der Sättigung bei verschiedenen Betriebsbedingungen. Zu Beginn des 
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Messprogramms werden die Gasvolumenströme und -Befeuchtung, der Druck und 
die Temperatur für den jeweiligen Betriebspunkt eingestellt. Im nächsten Schritt des 
Messprogramms wird anschließend die Elektrolyt-Membran der Testzelle konditio-
niert.  
Bei der hier verwendeten Konditionierung wird der Laststrom immer nur soweit 
erhöht, dass eine Spannung von 400mV nicht unterschritten wird. Die Konditionie-
rung ist beendet, wenn die Membran vollständig mit Wasser gesättigt ist und 
demzufolge der Laststrom nicht weiter steigt. 
 
 
Abb. 4-1: Verlauf der Messdaten bei einem in-situ Versuch zur Modellvalidierung 
 
Nach der Konditionierung wird die Stromdichte für den jeweiligen Betriebspunkt 
vorgegeben.  Der Betriebspunkt wird 10 min gehalten, um stationäre Bedingungen zu 
erreichen. Anschließend wird die Testzelle innerhalb von 2 min heruntergefahren. 
Dabei werden zunächst der Laststrom und die Gaszufuhr abgeschalten. Danach wird 
die Zelle möglichst schnell auf 30°C abgekühlt und anschließend der Druck 
entspannt. Dieses Vorgehen soll gewährleisten, dass nach dem Herunterfahren der 
Zelle noch derselbe Sättigungszustand in der Kathoden-GDL vorhanden ist wie im 
Betriebspunkt.  
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Nach dem Herunterfahren, wird die Testzelle aus dem Prüfstand entommen und in 
einer Kühlbox  geöffnet. Anschließend kann die Kathoden-GDL in einem Feuchte-
bestimmer auf ihren Wassergehalt hin untersucht werden.  
Im Feuchtebestimmer wird zunächst die Anfangsmasse der Probe im gesättigten 
Zustand ermittelt. Danach wird die Probe unter definierten Bedingungen mithilfe 
eines Quarzstrahlers getrocknet. Die Trocknung ist beendet, wenn sich die Proben-
masse mit der Zeit nicht weiter ändert. Nach der Trocknung wird erneut die Proben-
masse bestimmt, so dass der Wassergehalt zu Beginn der Messung ermittelt werden 
kann.  
Aus dem Wassergehalt kann mit Gl. 3-2 die Sättigung der GDL berechnet werden. 
Jeder Versuch wurde mit mindestens drei verschiedenen Proben jedes Materials 
wiederholt. In Abb. 4-2 sind die Sättigungen der hier betrachteten GDL-Materialien 
mit MPL bei verschiedenen Betriebsbedingungen dargestellt.  
 
Darin ist erkennbar, dass das Kohlefaservlies_2 mit MPL die höchsten Sättigungs-
werte der betrachteten Materialien aufweist. Die maximale mittlere Sättigung des 
Kohlefaservlieses_2 mit MPL wird bei 50°C und 2 A/cm² erreicht und beträgt 16%. 
 
Abb. 4-2: Flüssig-Wasser-Sättigung verschiedener Kathoden-GDL-Materialien bei 
unterschiedlichen Betriebsbedingungen  
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Bei allen anderen untersuchten Materialien hingegen ist die mittlere Sättigung kleiner 
als 10%. Die minimale mittlere Sättigung von 3% stellt sich beim 25BA mit MPL bei 
60°C und 1 A/cm² ein. 
Aus Abb. 4-2 wird deutlich, dass die Zelltemperatur den größten Einfluss auf die 
Sättigung der Kathoden-GDL hat. Bei Betriebstemperaturen von 40°C und 50°C 
stellen sich die höchsten Sättigungen in den hier untersuchten Materialien ein. Wird 
die Zelltemperatur auf 60°C erhöht, verringert sich die mittlere Sättigung der 
Kathoden-GDL deutlich. Die Stromdichte hingegen hat keinen oder nur einen sehr 
geringen Einfluss auf die Sättigung der untersuchten Kathoden-GDL-Materialien. In 
Abb. 4-3 ist die Zellspannung  in den gewählten Betriebspunkten für die untersuchten 
GDL-Materialien dargestellt.  
 
Darin ist erkennbar, dass bei Stromdichten von 1 und 2 A/cm² die Zellspannung in 
Abhängigkeit von der Betriebstemperatur für alle Materialien sehr ähnlich ist. Bei 
einer Stromdichte von 3 A/cm² hingegen zeigen sich in der Zellspannung deutliche 
Unterschiede zwischen den Materialien. Bei 60°C und 3 A/cm² erreicht das 25BA mit 
MPL eine Zellspannung von 450 mV, das Kohlefaservlies_1 mit MPL hingegen nur 
 
Abb. 4-3: Zellspannung mit verschiedenen Kathoden-GDL-Materialien bei unterschiedlichen 
Betriebsbedingungen 
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360mV. Bei niedrigeren Betriestemperaturen wird der Unterschied noch deutlicher. 
Bei 40°C und 3 A/cm² beträgt die Zellspannung für Kohlefaservlies_1 mit MPL nur 
noch 180 mV, für das 25BA mit MPL hingegen 340 mV. Wird die Betriebstemperatur 
bei 3 A/cm² von 60°C auf 40°C herabgesetzt, verringert sich die Zelleistung für 
Kohlefaservlies_1 mit MPL also um 50%. 
Der erhebliche Leistungseinbruch mit Kohlefaservlies_1 mit MPL bei niedriger Tem-
peratur und hoher Stromdichte kann anhand der hier gezeigten Messdaten nicht 
eindeutig erklärt werden. Vergleicht man die Sättigungswerte in Abb. 4-2 bei 40°C 
und 3 A/cm², wird deutlich, dass Kohlefaservlies_1 mit MPL die niedrigste mittlere 
Sättigung der untersuchten Materialien aufweist. Berücksichtigt man zudem, dass 
der Einfluss der Sättigung auf die Diffusionseigenschaften der hier betrachteten 
Materialien sehr ähnlich ist (Vgl. Kapitel 3.3.2), kann die sehr geringe Zellspannung 
nicht auf die Flüssig-Wasser-Sättigung des Kohlefaservlieses_1 mit MPL 
zurückgeführt werden. 
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5 Simulation und Modellvalidierung 
 
5.1 Isothermes Wassertransport-Modell 
 
Im ersten Schritt zur Simulation des Wassertransports in der Gasdiffusionlage wird 
ein einfacher isothermer Modellansatz gewählt. Die allgemeinen Modellgleichungen 
für den volumengemittelten Ansatz wurden bereits in Kapitel 2.1.1 beschrieben. 
Daraus abgeleitet sind in Tab. 5-1 die benötigten Gleichungen und Eingangsgrößen 
für das hier beschriebene zweidimensionale isotherme Modell zusammengefasst. 
 
Beschreibung Gleichung Eingangsgrößen 
Massenbilanz ( ) 0=⋅∇ lluρ  lρ -Dichte von Wasser 
Darcy-Ansatz l
l
l
l P
k
u ∇−=
µ
 
lk - effektive Permeabilität des GDL-Materials 
lμ  - dynamische Viskosität von Wasser 
Effektive Permeabilität ( ) ( ){ }SkSkdiagk ipltpll ,, ,=  
( )Sk tpl , - effektive Permeabilität als Funktion  
der Sättigung senkrecht zur Materialebene  
( )Sk ipl , - effektive Permeabilität als Funktion   
der Sättigung in der Materialebene  
Kapillardruck-Sättigung ( ) glc PPSP −=  ( )invacPS - Sättigung als Funktion des  
Kapillardrucks (Füllkurve) 
Tab. 5-1: Gleichungen und Eingangsgrößen für isothermes Wassertransport-Modell 
 
Im Modell wird ein Ausschnitt der GDL betrachtet, der sich unter einem halben Steg 
und einem halben Kanal der Strömungsverteilerstruktur befindet. Der Wasser-
massenstrom wird aus der vorgegebenen Stromdichte nach Gl. 5-1 berechnet und 
strömt an der MPL-Seite der GDL in das Material ein. Die Randbedingungen werden 
so gewählt, dass der Wassermassenstrom nur im Bereich  unter dem Kanal wieder 
aus dem Material austreten kann.  
 
OHOH MF
j
m
22 2
=′′&  Gl. 5-1 
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Der Druckverlust über die MPL bei verschiedenen Wassermassenströmen wird für 
jedes GDL-Material mit jeweils einer Funktion beschrieben, die aus Permeabilitäts-
messungen der Materialien mit und ohne MPL ermittelt werden kann. Die Sättigung 
der MPL wird vernachlässigt. Außerdem wird angenommen, dass der Kapillardruck 
im Kanal gleich null ist. 
In Abb. 5-1 sind die simulierte Druck- und Sättigungsverteilung bei einer Stromdichte 
von 3 A/cm² für Kohlefaservlies_2 mit MPL dargestellt. Aus der Druckverteilung wird 
deutlich, dass der Großteil des gesamten Druckverlustes durch die MPL entsteht. Im 
darüberliegenden Substrat ist der Druckverlust dagegen eher gering. Aus der 
Sättigungsverteilung in Abb. 5-1 geht hervor, dass im isothermen Fall der Sättigungs-
gradient hauptsächlich in y-Richtung entsteht. Die Sättigungsverteilung zeigt 
außerdem, dass im isothermen Fall maximale lokale Sättigungen von 2% zu 
erwarten sind. 
 
 
Abb. 5-1: Simulierte Druckverteilung (links) und Sättigungsverteilung (rechts) mit isothermen 
Modell bei einer Stromdichte von 3 A/cm² für Kohlefaservlies_2 mit MPL 
 
Abb. 5-2 zeigt die mittlere Sättigung aus der Simulation mit dem isothermen Modell 
im Vergleich zu den Ergebnissen aus den in-situ Versuchen in Kapitel 4.2 für das 
Kohlefaservlies_2 mit MPL. Daraus wird deutlich, dass die simulierte mittlere 
Sättigung der GDL im isothermen Modell sehr viel kleiner ist als im Betrieb einer 
PEMFC bei vergleichbaren Bedingungen. 
Demzufolge bildet das isotherme Modell nicht die entscheidenden Prozesse ab, die 
zu einer Sättigung der Kathoden-GDL im Betrieb führen. Es ist daher notwendig, 
weitere Effekte wie Kondensation und Verdampfung in das Modell zu integrieren. Zu 
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diesem Zweck wurde ein nicht-isothermes Modell entwickelt wie nachfolgend 
beschrieben wird.  
 
Abb. 5-2: Vergleich in-situ Sättigung und Simulation mit isothermen Modell 
 
5.2 Nicht-isothermes Wassertransport-Modell 
 
Um den Einfluss von Kondensation und Verdampfung im Betrieb einer PEMFC auf 
die Flüssig-Wasser-Sättigung der Kathoden-GDL zu berücksichtigen, wird ein nicht 
isothermes Modell verwendet. Dazu wird das isotherme Modell aus dem 
vorangegangenen Kapitel um Gleichungen erweitert, die den Phasenwechsel von 
Wasser und den Wärmetransport im GDL-Material beschreiben. Die verwendeten 
Gleichungen und Eingangsgrößen sind in Tab. 5-2 zusammengefasst. 
Wie beim isothermen Modell wird auch für den nicht-isothermen Fall ein Ausschnitt 
der GDL betrachtet, der sich unter einem halben Steg und einem halben Kanal der 
Strömungsverteilerstruktur befindet. Der Wassermassenstrom wird wie zuvor 
beschrieben aus der vorgegebenen Stromdichte nach Gl. 5-1 berechnet und strömt 
an der MPL-Seite der GDL in das Material ein. Im Unterschied zum isothermen Fall, 
wird im nicht-isothermen Modell angenommen, dass die gesamte Wassermenge 
zunächst gasförmig ist. Die Randbedingungen werden so gewählt, dass der  
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Tab. 5-2: Gleichungen und Eingangsgrößen für nicht-isothermes Wassertransport-Modell 
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Wassermassenstrom nur im Bereich unter dem Kanal wieder aus dem Material 
austreten kann. Der Wärmestrom hingegen wird nur über die Stegfläche abgeführt.  
Um den Wärmestrom bei einem Betriebspunkt zu ermitteln, muss die Zellspannung 
bei entsprechender Stromdichte bekannt sein. Für das nicht-isotherme Modell 
werden daher die gemessenen Zellspannungen aus den in-situ Versuchen mit den 
betrachteten Materialien auf der Kathodenseite herangezogen (Vgl. Abb. 4-3). 
Analog zum isothermen Modell wird auch hier die Sättigung der MPL vernachlässigt 
und der Druckabfall als Funktion des Massenstroms beschrieben. Ebenso ist der 
Kapillardruck im Kanal gleich null.  
In Abb. 5-3 ist die simulierte Sättigungsverteilung bei verschiedenen Stromdichten 
und Zelltemperaturen für Kohlefaservlies_2 mit MPL dargestellt. Daraus geht hervor, 
dass mit steigender Zelltemperatur die Sättigung in der Kathoden-GDL abnimmt. 
Außerdem verschiebt sich die Sättigungsverteilung hin zu Bereichen unter dem Steg 
bei zunehmender Zelltemperatur. 
Den Verteilungsdiagrammen in Abb. 5-3 zufolge führt eine höhere Stromdichte zu 
einer geringeren Sättigung der GDL. Besonders auffällig ist dieser Effekt bei Zell-
temperaturen von 50°C und 60°C. Daraus lässt sich schlussfolgern, dass mit 
zunehmender Stromdichte der Temperaturgradient über die GDL-Dicke derart steigt, 
dass mehr Wasser verdampft wird als durch die erhöhte Wasserproduktionsrate 
hinzukommt. In Abb. 5-3 wird darüber hinaus ersichtlich, dass mit dem nicht-
isothermen Wassertransport-Modell lokale Sättigungen von maximal 1% für die 
betrachteten Betriebsbedingungen zu erwarten sind. 
Abb. 5-4 zeigt die mittlere Sättigung aus der Simulation mit dem nicht- isothermen 
Modell im Vergleich zu den Ergebnissen aus den in-situ Versuchen in Kapitel 4.2 für 
das Kohlefaservlies_2 mit MPL. Daraus wird deutlich, dass die simulierte mittlere 
Sättigung der GDL im nicht-isothermen Modell sehr viel kleiner ist als im Betrieb 
einer PEMFC bei vergleichbaren Bedingungen. 
Demzufolge bildet das hier beschriebene nicht-isotherme Modell nicht die 
entscheidenden Prozesse ab, die zu einer Sättigung der Kathoden-GDL im Betrieb 
führen. Es ist daher notwendig, weitere Effekte im Modell zu berücksichtigen, wie im  
nachfolgenden Kapitel dargestellt wird.  
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(a) 
 
(d) 
 
 
(b) 
 
 
(e) 
 
 
(c) 
 
 
(f) 
Abb. 5-3: Simulierte Sättigungsverteilung mit nicht-isothermen Modell bei Temperaturen und 
Stromdichten von a) 40°C und 1 A/cm², b) 50°C und 1 A/cm², c) 60°C und 1 A/cm², d) 40°C und 
3 A/cm², e) 50°C und 3 A/cm², f) 60°C und 3 A/cm² 
5 Simulation und Modellvalidierung 
86 
 
 
 
 
Abb. 5-4: Vergleich in-situ Sättigung und Simulation mit nicht-isothermen Modell 
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Die bisher in Kapitel 5.1 und 5.2 beschriebenen Simulationen ergeben auch für sehr 
feuchte Bedingungen nur  sehr geringe Sättigungen für die Kathoden-GDL. Mit 
diesen geringen Sättigungen ist ein Einfluss auf die Diffusionseigenschaften (Vgl. 
Kapitel 3.3.2) und damit auf die Zelleistung nicht zu erwarten. Beim Betrieb einer 
PEMFC unter feuchten Bedingungen sind aber, den Ergebnissen in Kapitel 4.2 
zufolge, deutliche Leistungseinbußen messbar. 
Im isothermen Fall sind die simulierten Sättigungen gering, weil nur ein Flüssig-
Wassermassenstrom betrachtet wird der durch das GDL-Material strömt. Dabei ist 
der Druckgradient so gering, dass nur wenige große Poren gefüllt werden und somit 
auch die Sättigung gering ist (Vgl. Kapitel 3.2.1.2). 
Im nicht-isothermen Modell wird zwar Kondensation und Verdampfung berück-
sichtigt, dennoch ist die simulierte Sättigung sehr gering. Da nur die Füllkurve der 
Kapillardruck-Sättigungsfunktion hinterlegt ist, wird im hier beschriebenen nicht-
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isothermen Modell das flüssige Wasser, das durch Kondensation entsteht, so 
behandelt, wie Wasser, dass durch die GDL strömt und dabei die Poren füllt. 
Demzufolge ist die simulierte Sättigung gering, da analog zum isothermen Modell der 
Kapillardruck beim Durchströmen mit flüssigem Wasser nur ausreicht, um wenige 
Poren zu füllen. 
Geht man nun aber davon aus, dass dampfförmiges Wasser auch in kleinere Poren 
des GDL-Materials eindringen und dort kondensieren kann, sind lokal höhere 
Sättigungen zu erwarten, als beim reinen Durchströmen. Beim Durchströmen der 
GDL mit flüssigem Wasser werden die Poren von außen her befüllt, wie Abb. 5-5 
schematisch zeigt. Dieser Vorgang ist limitiert durch die Kapillarkräfte am Poren-
eingang, so dass nur die Poren mit den größten Öffnungen zugänglich sind.  
Dampfförmiges Wasser hingegen kann auch in kleinere Poren eindringen, die beim 
Durchströmen mit flüssigem Wasser nicht gefüllt werden. Kondensiert der Wasser-
dampf in den kleinen Poren aus, werden diese von innen heraus gefüllt. Dadurch 
können deutlich mehr Poren gefüllt werden, als bei der reinen Durchströmung mit 
flüssigem Wasser.  
 
 
(a) 
 
(b) 
Abb. 5-5: Schematische Darstellung der verschiedenen Mechanismen zum Füllen einer Pore 
innerhalb der Gasdiffusionslage (a) von außen beim Durchströmen mit flüssigem Wasser, (b) 
von innen heraus durch Kondensation von Wasserdampf 
 
Da die Poren bei der Kondensation von innen heraus gefüllt werden, kann der 
Füllvorgang nicht mit der Füllkurve der Kapillardruck-Sättigungshysterese beschrie-
ben werden. Die Füllkurve der Kapillardruck-Sättigungshysterese beschreibt nur das 
Befüllen der Poren durch flüssiges Wasser von außen bei entsprechendem Kapillar-
druck. Demzufolge muss die Kondensation unabhängig von der Füllkurve der 
Kapillardruck-Sättigungshysterese betrachtet werden. Um das flüssige Wasser, dass 
durch Kondensation in den Poren entsteht,  wieder vollständig zu entfernen, sind, 
 
 
 
H2Ol pl-pg<pc 
 
 
Kondensation H2Og 
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den Ergebnissen in Kapitel 3.1.2 zufolge, negative Kapillardrücke (pg>pl) notwendig. 
Da negative Kapillardrücke in der Kathoden-GDL einer PEMFC im Betrieb nicht zu 
erwarten sind, kann nur ein Teil des kondensierten Wassers abtransportiert werden. 
Der Wasseraustrag kann mit der Austragskurve der Kapillardruck-Sättigungs-
hysterese beschrieben werden. Dies ist zulässig, da die Wasseraustragskurve be-
schreibt, welche Kapillardrücke notwendig sind, um Wasser  das sich bereits in den 
Poren befindet, abzutransportieren. 
Um den beschriebenen Einfluss des kondensierenden Wassers auf die Sättigung zu 
berücksichtigen, wurde das nicht-isotherme Modell, um die Austragskurve der Kapil-
lardruck-Sättigungshysterese erweitert. Damit enthält das modifizierte nicht-iso-
therme Modell zwei Funktionen, die den Zusammenhang zwischen Kapillardruck und 
Sättigung beschreiben.  
Um eindeutig zuzuordnen, welche der beiden Funktionen für die Berechnung der 
lokalen Sättigung verwendet werden soll, wird die relative Feuchte betrachtet. Ist die 
relative Feuchte kleiner als eins, findet keine Kondensation statt, so dass die 
Füllkurve der Kapillardruck-Sättigungshysterese angewendet wird. Ist die relative 
Feuchte hingegen größer als eins, so dass Wasser in den Poren kondensiert, wird 
die Austragskurve herangezogen. Das Wechseln zwischen Füll- und Austragskurve 
wird im modifizierten nicht-isothermen Modell mit einer Umschaltfunktion realisiert. 
Die verwendeten Gleichungen und Eingangsgrößen sind in Tab. 5-3 zusammen-
gefasst. 
In Abb. 5-6 ist die simulierte Sättigungsverteilung bei verschiedenen Stromdichten 
und Zelltemperaturen für Kohlefaservlies_2 mit MPL dargestellt. Daraus geht hervor, 
dass die berechneten Sättigungen deutlich größer sind als in den zuvor beschrie-
benen Modellen. Nach Abb. 5-6 stellt sich lokal eine maximale Sättigung von 48% 
bei den hier gewählten Betriebsbedingungen ein. Die Sättigung nimmt mit 
zunehmender Zelltemperatur  ab und verschiebt sich in den Bereich unter dem Steg. 
Auch eine höhere Stromdichte bewirkt den Verteilungsdiagrammen in Abb. 5-6 
zufolge, dass die Sättigung der GDL unter dem Steg zunimmt.  
Abb. 5-7 zeigt die mittlere Sättigung aus der Simulation mit dem modifiziertem nicht- 
isothermen Modell im Vergleich zu den Ergebnissen aus den in-situ Versuchen in 
Kapitel 4.2 für das Kohlefaservlies_2 mit MPL. Daraus wird deutlich, dass die  
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Tab. 5-3: Gleichungen und Eingangsgrößen für modifiziertes nicht-isothermes 
Wassertransport-Modell 
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(a) 
 
(d) 
 
(b) 
 
(e) 
 
(c) 
 
(f) 
Abb. 5-6: Simulierte Sättigungsverteilung mit modifiziertem nicht-isothermen Modell bei 
Temperaturen und Stromdichten von a) 40°C und 1 A/cm², b) 50°C und 1 A/cm², c) 60°C und 
1 A/cm², d) 40°C und 3 A/cm², e) 50°C und 3 A/cm², f) 60°C und 3 A/cm² 
 
simulierte mittlere Sättigung der GDL im modifizierten nicht-isothermen Modell 
deutlich besser mit den Werten im Betrieb einer PEMFC bei vergleichbaren 
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Bedingungen übereinstimmt, als in den zuvor beschriebenen Modellen. Bei Betriebs-
temperaturen von 50°C und 60°C ist die Abweichung zwischen den gemessenen und 
den berechneten Sättigungswerten kleiner als 36%. Bei einer Betriebstemperatur von 
40°C wird die mittlere Flüssig-Wasser-Sättigung der Kathoden-GDL von der 
Simulation um maximal 54% überschätzt. 
 
 
Abb. 5-7: Vergleich in-situ Sättigung und Simulation mit modifiziertem nicht-isothermen Modell 
 
Wie Abb. 5-7 zeigt, ergibt die Simulation mit dem modifizierten nicht-isothermen 
Modell ähnliche Trends wie die in-situ Messungen. Analog zu den Messergebnissen, 
hat die Stromdichte nur einen geringen Einfluss auf die simulierte mittlere Flüssig-
Wasser-Sättigung der Kathoden-GDL.  
Einen deutlich größeren Einfluss auf die Sättigung hat den Simulations- und 
Messergebnissen zufolge die Betriebstemperatur. Jedoch unterscheiden sich die 
simulierten Sättigungen bei 40°C und 50°C deutlich stärker voneinander als in den 
in-situ-Versuchen. 
Demzufolge hat die Wasseraustragskurve der Kapillardruck-Sättigungshysterese 
einen entscheidenden Einfluss auf den Sättigungszustand der Kathoden-GDL. 
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6 Diskussion der Ergebnisse 
 
In diesem Kapitel werden die Ergebnisse aus den einzelnen Kapiteln zusammen-
hängend dargestellt. Dabei wird besonders auf die Gemeinsamkeiten und Unter-
schiede zwischen den ex-situ und in-situ ermittelten Modellparametern eingegangen.  
Wie in Kapitel 2 begründet, wurde für diese Arbeit der „Moisture-Diffusion“-Ansatz als 
Grundlage für das Wassertransportmodell gewählt. Das „Moisture-Diffusion“-Modell 
zeichnet sich durch die Verwendung messbarer Materialparameter und den geringen 
Rechenaufwand aus. Für dieses makroskopische Modell werden verschiedene 
materialspezifische Parameter benötigt. Obwohl dieser Ansatz häufig verwendet 
wird, werden in der Literatur nur wenige oder keine geeigneten experimentellen 
Verfahren beschrieben, mit denen die erforderlichen Materialeigenschaften bestimmt 
werden können.  
Anstelle von Messdaten werden in der Literatur daher häufig empirische Zusam-
menhänge verwendet, die für andere poröse Medien, wie Sand- und Gesteins-
schichten, ermittelt  wurden. Diese Parameter müssen sehr kritisch betrachtet 
werden, da sich die Eigenschaften  typischer GDL-Materialien erheblich von denen 
anderer poröser Medien unterscheiden. Hinzu kommt, dass die empirischen 
Parameter allgemein für alle GDL-Materialien verwendet werden, so dass ein 
Vergleich verschiedener GDL-Typen mit diesen Modellen nicht möglich ist. 
Aus diesen Gründen wurden für diese Arbeit mehere Versuchsaufbauten entwickelt, 
um die  Modellparameter spezifisch für verschiedene GDL-Materialien zu ermitteln. 
Aus Kapitel 3 geht hervor, dass die hier betrachteten GDL-Materialien eine breite 
Kapillardruck-Sättigungshysterese aufweisen. Damit flüssiges Wasser in die Poren-
struktur eindringen kann, ist ein positiver Kapillardruck erforderlich. Befindet sich das 
Wasser einmal in den Poren eines GDL-Materials muss hingegen ein negativer 
Kapillardruck aufgebracht werden, um das Wasser wieder vollständig aus den Poren 
zu entfernen. Dies bestätigt die in der Literatur beschrieben Ergebnisse aus 
Kapillardruck-Sättigungs-Untersuchungen an typischen GDL-Materialien. 
Welche Kapillardrücke sich im Betrieb einer PEMFC in der kathodenseitigen GDL 
einstellen, ist abhängig von der effektiven Flüssig-Wasser-Permeabilität des 
Materials. Die effektive Permeabilität wiederum ist abhängig von der Sättigung des 
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Materials mit flüssigem Wasser. Wie in Kapitel 3 gezeigt wird, ergeben sich bei der 
Durchströmung der untersuchten GDL-Materialien mit typischen Wassermassen-
strömen eher geringe Druckdifferenzen. Aufgrund des Kapillardruck-Sättigungs-
verhaltens der Materialien stellen sich bei diesen Drücken nur geringe Sättigungen 
ein. Das bedeutet, wenige Wasserpfade innerhalb der GDL-Porenstruktur genügen, 
um typische Wassermassenströme abzutransportieren.  
Die Ergebnisse aus dieser Arbeit bestätigen damit die Aussagen aus der Literatur, 
dass der Flüssig-Wasser-Transport in einem typischen GDL-Material unter realen 
Bedingungen durch das sogenannte „capillary fingering“ oder „channeling“ stattfindet. 
Wie aus Kapitel 4 hervorgeht, ergeben sich im Betrieb einer PEMFC unter feuchten 
Bedingungen jedoch deutlich höhere Sättigungen in der Kathoden-GDL als in den 
ex-situ Versuchen bei reiner Durchströmung. Demzufolge trägt die reine Durch-
strömung mit flüssigem Wasser nur zu einem sehr geringen Teil zur gesamten 
Sättigung der GDL im Betrieb bei. Die Simulationsergebnisse aus Kapitel 5 mit dem 
isothermen Modell stützen diese Schlussfolgerung, da auch hierbei bei reiner 
Durchströmung nur geringe Sättigungen berechnet werden.  
Um eine bessere Übereinstimmung zwischen der Simulation und den in-situ 
Versuchen zu erreichen, müssen daher weitere Effekte betrachtet werden. Im nicht-
isothermen Modell wird der Einfluss von Kondensation und Verdampfung beim 
Betrieb einer PEMFC berücksichtigt.  
Wie die Ergebnisse in Kapitel 5 zeigen, bewirkt die Kondensation im nicht-isother-
men Modell nicht, dass die simulierte Sättigung steigt. In dem hier verwendeten 
nicht-isothermen Modell wird, wie in der Literatur üblich, der Füllvorgang der GDL-
Poren ausschließlich durch die Füllkurve der Kapillardruck-Sättigungshysterese 
beschrieben. Dadurch wird nicht berücksichtigt, dass dampfförmiges Wasser auch in 
diejenigen Poren eindringen kann, die aufgrund des Kapillardrucks nicht für flüssiges 
Wasser zugänglich sind. Das führt dazu, dass der Beitrag durch Kondensation zur 
Flüssig-Wasser-Sättigung im nicht-isothermen Modell erheblich unterschätzt wird.  
Im nicht-isothermen Modell führt die Kondensation nur dazu, dass der Flüssig-
Wasser-Massenstrom erhöht wird. Sowohl die ex-situ als auch in-situ durchgeführten 
Untersuchungen in dieser Arbeit zeigen aber, dass die Sättigung nahezu unabhängig 
von den zu erwartenden Wasser-Massenströmen ist. 
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Demzufolge muss im Modell berücksichtigt werden, dass dampfförmiges Wasser in 
deutlich mehr Poren eindringen kann als flüssiges Wasser. Im modifizierten nicht-
isothermen Modell wird dies dadurch realisiert, dass der Füllvorgang durch Konden-
sation unabhängig von der Füllkurve der Kapillardruck-Sättigungshysterese 
betrachtet wird. Damit wird berücksichtigt, dass das Füllen der Poren infolge von 
Kondensation von innen heraus stattfindet und somit nicht vom Kapillardruck der 
Porenöffnung abhängig ist.  
Im Unterschied dazu muss beim Austrag des kondensierten Wassers aus den Poren 
der GDL die Austragskurve der Kapillardruck-Sättigungskurve einbezogen werden. 
Denn das flüssige Wasser, dass sich infolge von Kondensation in den Poren der 
GDL befindet lässt sich nur vollständig durch negative Kapillardrücke austragen. Da 
negative Kapillardrücke im Betrieb einer PEMFC nicht auftreten, wird im modifizierten 
nicht-isothermen Modell, nur der Teil der Austragskurve betrachtet der bei positiven 
Kapillardrücken aufgenommen wurde. Die Ergebnisse mit dem modifizierten nicht-
isothermen Modell zeigen, dass deutlich realistischere Sättigungen berechnet 
werden, wenn die beschriebenen Effekte berücksichtigt werden. 
Allerdings zeigen die Ergebnisse aus Kapitel 4.2, dass anhand der Sättigung der 
Kathoden-GDL keine eindeutige Aussage über die Leistung des Materials getroffen 
werden kann. Entgegen der Erwartung erreicht bei einer Stromdichte von 3 A/cm² 
und 40°C  das Material mit der höchsten Sättigung eine höhere Zellspannung als das 
Material mit der geringsten Sättigung.  
Dabei muss beachtet werden, dass hier nur die mittlere Sättigung der Kathoden-GDL 
betrachtet wird. In den Versuchen kann nicht zwischen der Sättigung in der MPL und 
dem GDL-Material unterschieden werden. Eine höhere MPL-Sättigung, beispiels-
weise aufgrund von Kondensation, kann zu einer höheren Diffusionshemmung und 
damit zu einer verminderten Leistung führen. 
Auch die Vorgänge an der Grenzschicht zwischen MPL und Katalysatorschicht 
können für eine verminderte Zellspannung verantwortlich sein, werden aber im hier 
verwendeten Modell nicht abgebildet. Wird beispielsweise sehr viel flüssiges Wasser 
von der MPL zurückgehalten, kann es dazu kommen, dass die Katalysatorschicht 
geflutet wird und dadurch die Leistung sehr stark einbricht. 
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7 Zusammenfassung 
 
Die komplexen Vorgänge in einer PEMFC erfordern rechnergestützte Modelle zur 
weiteren Materialoptimierung. Das Ziel dieser Arbeit war es ein GDL-Wasser-Tran-
sportmodell auf Basis messbarer materialspezifischer Eigenschaften zu entwickeln. 
Durch Simulationen mit diesem Modell sollten kritische Materialeigenschaften bei 
feuchten Betriebsbedingungen  aufgezeigt werden. 
Auf Basis einer breiten Literaturrecherche wurde für diese Arbeit ein makrosko-
pischer Ansatz zur modellhaften Beschreibung des Flüssig-Wassertransports in der 
GDL gewählt. Das „Moisture-Diffusion“-Modell zeichnet sich durch die Verwendung 
messbarer Materialparameter und den geringen Rechenaufwand aus. 
Zur experimentellen Bestimmung der materialspezifischen Modellparameter wurden 
im Rahmen dieser Arbeit verschiedene Versuchsaufbauten entwickelt. Mit diesen 
Messanordnungen wurden Kapillardruck-Sättigungskurven aufgenommen und die 
effektive Permeabilität sowie Diffusivität als Funktion der Sättigung ermittelt. 
Die Kapillardruck-Sättigungskurven der untersuchten GDL-Materialien weisen eine 
breite Hysterese auf. Damit flüssiges Wasser in die Poren der GDL eindringen kann, 
müssen positive Kapillarkräfte aufgebracht werden. Ist das Wasser einmal in den 
Poren fixiert, sind  negative Kapillardrücke erforderlich, um es wieder vollständig 
auszutragen.  
Die Untersuchungen zur effektiven Permeabilität zeigen, dass beim Durchströmen 
von GDL-Materialien mit typischen Wassermassenströmen der Druckverlust haupt-
sächlich durch die MPL bestimmt wird. Der Druckverlust im GDL-Material an sich ist 
eher gering, so dass sich auch eine geringe Flüssig-Wasser-Sättigung einstellt. Ein 
geringer Druckverlust bei geringer Sättigung bedeutet, dass wenige Wasserpfade in 
der GDL ausreichen, um den Wassermassenstrom zu transportieren. 
Aus den Diffusionsmessungen geht hervor, dass der effektive Diffusionskoeffizient in 
in den untersuchten GDL-Materialien mit zunehmender Flüssig-Wasser-Sättigung 
abnimmt. Die Ergebnisse der Diffusionsmessungen zeigen, dass die untersuchten 
Materialien, bezogen auf den Einfluss der Flüssig-Wasser-Sättigung, sehr ähnliche 
Diffusionseigenschaften aufweisen. 
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Neben den ex-situ Versuchen wurden im Rahmen dieser Arbeit auch Messungen an 
einem Brennstoffzellen-Prüfstand durchgeführt. Das Ziel dieser Versuche war es, die 
Flüssig-Wasser-Sättigung der kathodenseitigen GDL bei verschiedenen Betriebs-
bedingungen zu untersuchen. Die Ergebnisse zeigen, dass im Zellbetrieb unter 
feuchten Bedingungen deutlich höhere Sättigungen auftreten, als bei den Permeabili-
tätsmessungen mit äquivalenten Wasser-Massenströmen. Die höhere Sättigung in 
den in-situ Versuchen resultiert aus der Kondensation von Wasser in der GDL.  
Mit den experimentell ermittelten Modellparametern wurden verschiedene Simu-
lationen durchgeführt. Im ersten Schritt wurde ein isothermes Modell verwendet, um 
den Flüssig-Wasser-Transport in der GDL bei verschiedenen Betriebsbedingungen 
zu simulieren. Mit diesem Modell ergeben sich nur sehr geringe Sättigungen, analog 
zu den Permeabilitätsversuchen.  
Im zweiten Schritt wurden die Simulationen mit einem nicht-isothermen Modell unter 
Berücksichtigung von Kondensations- und Verdampfungsvorgängen durchgeführt. 
Doch auch damit werden nur sehr geringe Sättigungen berechnet.  
Daraufhin wurde das nicht-isotherme Modell erweitert, so dass für das kondensierte 
Wasser anstelle der Füllkurve nun die Austragskurve der Kapillardruck-Sättigungs-
hysterese angewendet wird. Dadurch wird berücksichtigt, dass das Füllen der Poren 
infolge von Kondensation von innen heraus stattfindet und somit nicht vom 
Kapillardruck abhängig ist. Die Simulationsergebnisse mit dem modifizierten nicht-
isothermen Modell zeigen eine gute Übereinstimmung mit den in-situ gemessenen 
Sättigungen. 
Aus den in-situ Messungen wird deutlich, dass die Leistungsunterschiede mit 
verschiedenen GDL-Materialien im Zellbetrieb bei feuchten Bedingungen nicht allein 
auf die Flüssig-Wasser-Sättigung zurückgeführt werden können. Demzufolge 
müssen weitere Effekte wie beispielsweise die Sättigung der MPL und der Kata-
lysatorschicht bei der Materialoptimierung berücksichtigt werden. 
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